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Introduction 1

Introduction

La caractérisation élémentaire de la matiére parrmgation neutronique non destructive est
aujourd’hui largement utilisée dans I'industrie Iéa@e, mais aussi conventionnelle (controle
de procédé, contréles non destructifs, stérilisaties aliments...) et dans de nhombreux autres
secteurs comme la biologie, la médecine, la sé&cduitterritoire (lutte anti terroriste) et la non
prolifération (contrdles des matieres nucléaires).

Dans le contexte de la sécurité, la détection dusifd, de drogues et de produits de
contrebande dissimulés dans des colis, bagagesteineurs maritimes ou aériens, est un défi
depuis plusieurs décennies, mais l'augmentatiorpoiEsccupations de sécurité ont conduit,
notamment aprés les attentats du 11 septembre 2001 jnvestissement important dans des
technologies susceptibles de relever ce défi.

Les contrbles effectués actuellement reposent haege sur les systemes d’inspection non
intrusifs par radiographie X ou gamma. Néanmoinsces dispositifs fournissent des
informations trés précises sur la forme, la densitéa position des objets inspectés, ils ne
permettent cependant pas d’accéder a leur compositimique et donc de lever 'ambiguité
sur lidentification de matériaux de densité et mleaméros atomiques voisins, comme la
plupart des matiéres organiques illicites ou bémgnCes contrbles peuvent donc étre
améliorés par interrogation avec des neutrons eapida méthode utilisée repose sur la
mesure des rayonnements gamma prompts émis adadsuréactions neutroniques avec les
noyaux des matériaux inspectés (la diffusion ini&ae notamment). L'énergie des raies
gamma émises en réponse a l'excitation des noyauxep neutrons est caractéristique des
éléments interrogés. En outre, avec la Techniqudadearticule Associée (TPA), il est
possible d'inspecter un volume spécifique a l'iatérde 'objet, repéré au préalable par une
technique d’'imagerie photonique. Cette sélectigftétiale permet d’améliorer nettement le
rapport entre le signal utile de I'élément de vodurd'intérét et le signal parasite généré dans
les matériaux environnants. La réaction de fusté(fH,n)*He est utilisée pour produire un
neutron de 14 MeV et une particule alpha, qui samts approximativement a 180°. Les
rayonnements gamma induits par le neutron rapidé détrectés en coincidence avec la
particule alpha, laquelle est mesurée avec un t@éte@ localisation pour déterminer la
direction du neutron, dont le temps de vol est détlutemps de coincidence alpha-gamma.
Ceci permet une détermination spatiale en troisedsions du lieu de production des
rayonnements gamma a l'intérieur de I'objet ingpect

Le laboratoire de mesure nucléaire, ou cette theSte effectuée, a participé trés activement
au développement du systeme EURITRA@®&URopean lllicit TRAfficking Countermeasures
Kit, projet européen du"®° PCRD réalisé entre 2004 et 2008), basé sur la Tib&rmet de
détecter de maniére non intrusive des explosifautves substances a risques dissimulées
dans des conteneurs maritimes transportés par al®sors. Un autre projet européen,
Eritr@C European Riposte against lllicit TR@ffiCngnené de 2008 a 2018, permis
notamment d'accroitre le retour d'expérience susylteme EURITRACK, en inspectant
davantage de conteneurs réels, d'améliorer leagéglélectroniques et la base de données de
calibration, ainsi que le traitement des donnéds ktgiciel de prise de décision. Une grande
partie de cette these a été réalisée dans le dadre projet Eritr@C.
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La premiére partie du mémoire présente les difféeemiéthodes de mesure nucléaire non
destructive basées sur l'interrogation neutronigere, particulier la TPA et ses diverses
applications. Le dispositif EURITRACK y est déait détail.

Le second chapitre aborde I'amélioration des réglagkectroniques et de la base de
calibration du systéme EURITRACK. Pour limiter |@srtes dans I'électronique, le seuil bas
en énergie avait été fixé a 1,35 MeV au cours dait® en service du systeme d’acquisition
dans le cadre du projet EURITRACK. Dans le cadr@mhjet Eritr@C, ce seuil a été abaissé
a 0,6 MeV pour mieux identifier certains élémemets que le fer, le plomb ou le zinc, qui
présentent des raies gamma caractéristiques emudesie 1,35 MeV. L'acquisition des
spectres gamma de divers éléments a donc étéaeélis O, N, Na, Al, Si, Cl, Ca, Cr, Fe, Ni,
Cu, Zn et Pb) par interrogation de cibles épaiskeslivers matériaux avec le faisceau de
neutrons signés de 14 MeV du systtme EURITRACK. §jctres ont été traités pour
éliminer les contributions parasites (coups dusrawrons diffusés vers les détecteurs, signal
gamma d’éléments parasites dans les matériaux nos, petc.) et permettre ainsi
linterprétation des données issues des inspecti@ss conteneurs maritimes. Le spectre
gamma a interpréter est en effet déconvolué domda de ces signatures gamma élémentaires.
Cette base de données expérimentale a ensuitesété £n déconvoluant les spectres gamma
de plus de 100 inspections réelles de conteneurgimes. Les mesures ont également été
simulées avec le code de transport de particuleBlRj@asé sur la méthode de Monte Carlo,
afin de faciliter I'étalonnage, la compréhensions dearactéristiques spectrales, les
phénomenes physiques d’influence (modération neigwen atténuation photonique), et de
vérifier les bases données nucléaires utilisées l@ansimulations numériques pour pouvoir
utiliser cet outil avec confiance dans la suitéadihese.

Le troisieme chapitre concerne I'analyse des danis=eies de la déconvolution des spectres
gamma des marchandises transportées dans les aostemaritimes. Le principal objectif du
systeme EURITRACK est la détection d’explosifs a dfogues, qui sont distingués des
matiéres organigues bénignes par leurs proportihimiques spécifiques en carbone,
oxygene et azote. Toutefois, la détermination de m®@portions grace aux rayonnements
gamma détectés peut étre fortement affectée p@ériaation des photons et la modération
neutronique dans les matériaux des conteneurs imesit Un ensemble de facteurs de
conversion des fractions de coups mesurées (podt &, O), obtenues par la déconvolution
des spectres gamma, en proportions chimiques pamhéa différentiation des substances
organiques, a donc été établi avec le code MCNB.f@geurs ont été établis pour divers
chargements (nature, densité) et positions derae #dantérét (élément de volume interroge)
pour tenir compte de facon réaliste de la modératies neutrons et de l'atténuation des
rayonnements gamma dans les marchandises trarespofi@s facteurs ont été validés
expérimentalement avec des mesures de matériauxugopuis testés avec des conteneurs
maritimes réels. La combinaison des incertitudesatalres (fluctuations statistiques de
comptage) et systématiques (sur les facteurs deecsion) fait I'objet d’'une étudie détaillée.

Le quatrieme chapitre concerne une applicationegtie dans le cadre d’'une des principales
activités du Laboratoire de Mesures Nucléaires HA Cadarache, a savoir la caractérisation
des déchets radioactifs. Au-dela des méthodes darmgui permettent d’accéder au contenu
radiologique des colis (spectrométrie gamma, mesagtroniques passive et active), ce
laboratoire développe également des méthodes dactéesation physique (imagerie

photonique) et élémentaire (interrogation neutromicqavec détection des rayonnements
gamma induits), notamment a des fins de contréegudlité (vérification de I'enrobage, du

blocage, de la position des objets, etc.), de lemeur en éléments toxiques ou
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potentiellement réactifs, mais aussi pour la peiseompte des effets de matrice (atténuation
des rayonnements dans les matériaux constitutiés ddehets). En particulier, en ce qui
concerne la TPA, les possibilités de caractérisatiémentaire des matériaux constituant les
déchets et les matrices de conditionnement sonhieéas par simulation numérique dans
cette derniere partie de la these. Les études raguarent sur trois familles de colis de
déchets radioactifs significatives par leur nombteleur nature : des flts de 225 litres
contenant des effluents radioactifs enrobés darstdme, des conteneurs de 1,2en béton
armé avec des fibres contenant des déchets teclomsgdivers, et les conteneurs en acier
de 870 litres contenant également des déchetssdil@ués dans un liant hydraulique. Le but
de l'étude est de d’identifier les éléments préseatdns des zones d'intérét repérées au
préalable par imagerie photonique, comme précédampaur le systeme EURITRACK,
telles que des objets ou hétérogénéités dans urtecendhomogene. Un poste de
caractérisation élémentaire par interrogation maigue avec la TPA a été étudié par
simulation numérique pour ces trois familles descdbes écrans et collimateurs, ainsi que la
position des détecteurs gamma, ont été optimisési@viter leur saturation due a I'émission
radiologiqgue (gamma et dans une moindre mesureamegtie) des déchets radioactifs. Un
écran autour du générateur de neutrons permettem el minimiser le bruit de fond da a la
source interrogatrice. Ensuite, les différentsscdi déchets sont étudiés. Pour le fat d’enrobé
bitumineux, l'identification d’'une poche d’eau, d'untoc de fer et d'un bloc d’aluminium
positionnés en différents endroits a l'intérieur ke matrice, est testée par simulation
numérique. Pour le colis de béton-fibres, la cargdtion élémentaire d’étuis contenant du
PVC, de l'aluminium ou encore du fer est examireggyour le conteneur de 870 litres celle
d’un bloc en aluminium et d’'une enveloppe en fenpke d’huile, simulant un bloc moteur a
été aussi étudiée.
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Partie | - Etat de I'art

1 Les mesures nucléaires non destructives

Le développement des techniques de mesure noruckdstrpour les besoins de contréle, de
caractérisation et d'analyse de matieres radioactivenon a commenceé avec la naissance de
la science et des technologies nucléaires. En é&dferopriété qu'a un matériau, dit nucléaire,
d'émettre, dans la majorité des cas, des rayonriemearactéristiques spontanés ou
provoqués, a fait de sa détection et de sa quaattdin, via certaines de ses émissions, une
démarche naturelle. Cependant, I'établissemenutdishtion des méthodes de mesure non
destructive sont restés limité jusqu'aux année$ Jigfu’au début de la montée en puissance
de lindustrie nucléaire. Le contrble, la surveitia et le suivi, aussi bien des matieres
radioactives que du bon fonctionnement des ins@hia nucléaires se sont alors avérés
essentiels et primordiaux pour les principales omati concernées. C'est ainsi que les
techniques de caractérisation non destructive @m leur premiére réelle impulsion et n‘ont
cesse, depuis, d'étre constamment ameéliorées @eadd1].

La mesure nucléaire non destructive est aujourdiargement utilisée dans l'industrie
nucléaire et pratiqguement dans toutes les étapas/ale du combustible, de sa production
jusqu’a la caractérisation des déchets nucléaimgsagsant par les mesures en réacteur et le
contrdle de procédé dans les usines de retraitenestcombustibles usés. Les mesures
nucléaires non destructives se subdivisent en deatg&gories : les méthodes passives et
actives. Dans le cas des mesures passives, legigigrdétecter sont obtenus sans stimulation
externe. lls sont dus aux désintégrations radioestiet aux €émissions spontanées de
particules issues de l'objet a caractériser. Pdesiméthodes non destructives, ce sont la
spectrométrie gamma et le comptage neutroniquefgpsssont les plus employés dans le
cycle du combustible. Quant aux méthodes activles @eposent sur la détection des
emissions de particules provoquées a l'aide d'umece externe de rayonnements. Cette
source peut étre de différents types : source psqie, générateur de neutrons, d’électrons ou
de photons (accélérateur de particules). Les pdednterrogatrices et celles détectées sont
essentiellement des photons ou/et des neutronsoi@ales particules non chargées et donc a
fort pouvoir de pénétration dans la matiere, fanili ainsi la détection et/ou la stimulation de
rayonnements au sein de l'objet a contrOler. Les pitilisées, ou étudiées, des méthodes
actives sont les mesures de transmission photoricpre I'imagerie) et parfois neutronique,
la mesure des neutrons et dans certains cas damsyents gamma de fissions induites par
interrogation neutronique, ou éventuellement parpletons de haute énergie (photofission),
la mesure des rayonnements gamma prompts ou retardiits par interrogation
neutronique, voire par des photons de haute énergiencore la fluorescence X induite par
des sources de rayonnements gamma ou X.

Les mesures nucléaires non destructives sont atiksées dans l'industrie conventionnelle,
notamment pour l'analyse en ligne du ciment ettaduhmon [2] [3], I'étude de la corrosion des
eléments métalliques de structure du béton en étiela présence de chlore [4], dans de tres
nombreux secteurs (climatologie, médecine, biolayieainsi que dans le domaine de la
sécurité du territoire et de la non proliférat{ptomeland Security and Safeguarfs])[6].
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La détection d’explosifs, de drogues et les pluség@lement de produits de contrebande
dissimulés dans des colis, bagages et conteneuwitnmea ou aériens, est un défi depuis
plusieurs décennies, mais l'intensification de lanace terroriste et l'augmentation des
préoccupations de sécurité ont conduit, notamm@nésale 11 septembre 2001, a un
investissement important dans des technologieptibtes de relever ce défi.

Les contrOles effectués actuellement reposent riaegé sur les systémes d’inspection non
intrusifs par imagerie X ou gamma. Les avantagesette technologie sont une grande
fiabilité, un faible colt de production en utilisalgs tubes a rayons X jusqu'a 450 keV ou des
accélérateurs linéaires d'électrons (LINAC) couplésdes cibles de conversion par
rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) pour desrgées supérieures a 1 MeV.
L'intensité élevée de ces sources et le grand poue pénétration des photons de haute
énergie permettent un balayage rapide des objetplu3, I'existence de détecteurs rapides et
efficaces et la possibilité de réaliser des blimsaghotoniques efficaces permet de limiter la
dose délivrée aux opérateurs. Enfin I'absence idatidn des objets contrblés avec les
énergies photoniques utilisées, généralement exfsigs a 10 MeV, est aussi un des grands
avantages de cette technologie.

La radiographie de transmission a haute résolwgirla technique la plus courante, souvent
complétée par la collecte de deux images a desgiésedifférentes afin d’affiner
l'identification des matériaux. Cependant l'inforfioa supplémentaire apportée reste limitée
a une classification grossiére des matériaux :rogg@s, inorganique/métalliques et mixtes,
ou encore faible numéro atomique (Z), moyen et éléveoutre, la tomodensitométrie est
utilisée pour le balayage rapide des bagages er slauts les aéroports pour produire des
images en 3 dimensions ou la mesure de la densit@alériau fournit une signature utile
pour certaines matiéeres explosives [7] et [8]. léradiffusion des rayons X [9] peut
eégalement étre utilisée pour discriminer les masiearganiques et inorganiques a proximité
de la surface d'un objet, par exemple pour logatlse armes ou des explosifs cachés dans un
véhicule ou un bagage. Néanmoins, ces dispositifsfonenissent essentiellement des
informations sur la forme, la position, la dengtéle numéro atomiqgue moyen des objets
inspectés, et ne permettent pas d’obtenir la composhimique de ces derniers. Plusieurs
matériaux suspects, dont les explosifs, ont unesitferproche de celle de matieres
inoffensives et peuvent se présenter sous divéose®s. Seule I'expérience du contrbleur et
des informations complémentaires permettent aloidentfifier des explosifs. La décision
d’'une inspection manuelle d’'un conteneur de trarismoétant pas sans conséquence
économique (colts de manutention et d'immobilisatie la marchandise), il peut étre utile
d’apporter des informations complémentaires sgplaposition chimique des marchandises.

La plupart des matiéres organiques se composemtipaiement d'éléments Iégers tels que

I'hydrogene, le carbone, l'azote et I'oxygene (HNCet O). La plupart des explosifs et des

drogues illicites se composent presque exclusivemertes éléments, qui plus est dans des
proportions relatives relativement distinctes diéesede la plupart des matériaux bénins [6],

[10]. Les explosifs sont en effet caractérisésdem proportions relativement élevées d'azote
et d'oxygene et des proportions relativement faille carbone et d'hydrogene. D'autre part,
les drogues sont généralement riches en hydrodésTe aarbone mais pauvres en azote et en
oxygene, voir Figure | - 1.
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Figure | - 1. Compositions chimiques de diversesianes organiques bénignes, légales comparéedes del
guelques explosifs et drogues [10].

Une caractérisation élémentaire, par exemple vidélection de rayonnements induits par
interrogation neutronique, peut donc permettre orelleure identification des matieres
inspectées. Des techniques d'absorption résonreintde fluorescence par interrogation
photonique ont également été étudiées [11] [6],[Bis elles ne sont pas encore arrivées a
maturité. Les paragraphes suivants présentent iiééredtes méthodes d’interrogation
neutronique utilisées ou en cours de développement.

2 Interrogation neutronique

Les neutrons sont des sondes efficaces pour latédasation élémentaire. Les neutrons
interagissent de maniére unique en fonction dedeergie et de la structure du noyau cible.
La plupart des nucléides présente ainsi des sectffitaces spécifiques en termes de
dépendance énergétique et angulaire. En particuker principaux €léments organiques
peuvent étre différenciés par leurs sections efisaotales, élastiques et inélastiques, et se
traduit par une modification des spectres en éeedgs neutrons ou par les énergies des
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rayonnements gamma produits lors de collisionsastgues ou de captures radiatives. Le
spectre en énergie et la distribution spatialerdegrons transmis [13] et diffusés [14] ou la
détection des rayonnements gamma induits [15], pgu@&e utilisés pour fournir des
informations sur les types, les quantités et lesitjpms des €léments interrogés. Dans la
plupart des scénarios, I'objet suspect recherché mpe constituer qu'une petite fraction de la
masse totale et du volume interrogés. Cela sigqgifien systeme de détection doit étre en
mesure de localiser I'endroit ou l'interaction desitrons se produit afin de construire une
carte des compositions des matériaux en fonctioleweposition. Historiquement, cela a été
l'aspect le plus difficile a résoudre.

L'interrogation neutronique peut permettre de daéreer plusieurs type de matériaux : des
matériaux ordinaires (caractérisation chimiqguepe$s matériaux nucléaires (caractérisation
des isotopes fissiles). La quantification non dedive de la masse de noyaux lourds des
matériaux nucléaires, au moyen de la mesure negtreractive, repose sur leur stimulation
par la réaction de fission et la mesure des nesitetfou des rayonnements gamma qui en
découlent. Cela suppose une source de particulesrdgatrices (source isotopique,
générateur de neutrons, accélérateur linéairedlféles avec une cible de Bremsstrahlung...),
une enceinte de thermalisation destinée a ralehtir maintenir les neutrons interrogateurs a
des énergies ou les sections efficaces de fissésocaes aux isotopes recherchés sont
optimales et, enfin, un dispositif de détection deatrons. Le signal neutronique ou gamma
de fission est directement lié a la masse de neatjgr a fissionné. Sa connaissance permet,
étalonnage a I'appui, de quantifier cette masse.

Ce mémoire de thése concerne la caractérisatianigie des matériaux non nucléaires.
Toutes les techniques d'inspection nucléaire sosédsasur les "signatures" spécifiques des
neutrons ou des rayons gamma qui dépendent dussi@ucléaire utilisé. Ces difféerents
processus sont schématisés en Figure | - 2 etajiues dans les paragraphes suivants.

Neutrons diffusés
par interaction
élastiques et inélastiques

nn

Neutrons - n C Neutrons
. B — e —
Rapides transmis

Y
Rayons y de capture

et rayons y induits par
interaction inélastiques

Figure | - 2. Rayonnements transmis, diffusés mégss lors des interactions des neutrons avectianma
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2.1 Radiographie couplée neutronique et photonique

La radiographie neutronique avec des neutrons ihgass peut étre utilisée dans le domaine
du contréle non destructif industriel avec des t&@as de recherche du CEA (contréle des
dispositifs pyrotechniques dans I'aérospatialelswéacteur ORPHEE [16]), a Budapest ou
en Afrique du Sud (contrble des pales d’hélicoptét&€] [18]), ou dans celui de
'archéologique [19]. Ce sont les propriétés diatgions des neutrons thermiques (voire
froids) avec les éléments légers (H, C, N, O...) spmt exploitées car elles offrent un
contraste plus important pour certaines matieregp@gitifs pyrotechniques, résines, joints
d’étanchéité, oxydes, corrosion, humidité...) quedetrdle non destructif avec les rayons X,
davantage sensible aux éléments de numéro atorpigselevés (métaux). Des applications
avec un tube scellé générateur de neutrons de SEDiERvent aussi étre citées [20] [21]
mais elles offrent une qualité d'image moindre &san d’un flux neutronique plus faible de
plusieurs ordres de grandeur (typiquement 5nltmz.s* pour le générateur SODERN ef10
n.cmiz.s* pour un réacteur) et d’un rapport de collimatiooimdre (longueur de collimation
sur diametre d’entrée dans le réacteur).

Dans le domaine de la sécurité, la nécessité dersredes objets volumineux implique
I'utilisation de neutrons rapides. L'information apfge par radiographie X ou gamma peut
ainsi étre complétée par une radiographie neutvenigomme dans le systéme de double
transmission neutronique et photonique développéCdRO (Commonwealth Science and
Industrial Research Organisation) [22] qui utilisetube scellé générateur de neutrons de 14
MeV et les photons de 1.173 et 1.332 MeV émis pa source dé°Co. Le systéme de
détection se compose de 700 scintillateurs plassigie dimension 220 mm chacun pour la
détection des neutrons et de 350 détecteurs de magmnts gamma CsI(Tl) de dimension
10x10 mm chacun [23]. Dans ce cas, le signal expledé le ratio des atténuations
neutronique et photonique selon la relation suwant

iy _Mn(1,19)
4, Il /1)

- M, et py,sont les coefficients d’atténuation massique neidren et photonique,
respectivement,
- 17 et Iﬁ sont les intensités des signaux enregistrés sges [pdr les détecteurs

neutroniques et gamma, respectivement,
-1, et |y sont ces mémes intensités mesurées en transmégsjar@sence de I'objet a

caractériser.

Le rapport R diminue fortement avec le numéro atpmiZ [23]. Cette dépendance résulte de
la différence des coefficients d’atténuation p@s heutrons et les photons. Les neutrons sont
diffusées principalement par les matériaux a fathlen particulier I'hydrogéne, tandis que les
photons sont davantage atténués par les matériafiélwe. Le résultat est que le rapport R
pour I'hydrogéne est d'environ 4, tandis que aetteur pour le carbone, l'azote et I'oxygéne
n’est que légérement supérieure a l'unité, et qdédroit ensuite régulierement avec Z, voir
Figure | - 3. La matiére organique, de forte terauhydrogéene, peut donc étre effectivement
distinguée des matériaux inorganiqgues comme leaurét
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Un inconvénient de cette approche est qu'elle mmegtepas de distinguer spécifiquement
l'azote, du carbone et de lI'oxygene. Cette teclenigpose sur la densité relativement élevée
des explosifs afin de les distinguer des matieremrogues bénignes. Le contraste est
cependant limité quand on interroge des objetsmwlaux car les valeurs observées du
rapport R correspondent a I'intégration tout au ldegl’objet interrogé, comme dans toutes
les méthodes de transmission.

60
5.0 R R ST SO SO R AR R RSN RS PO ORA RSP RRRERSA

Neutrons et Rayons ¥

- -

0.1

Numéro atomique des éléments

Figure | - 3. RatioR des coefficients d'atténuation massique des neutde 14 MeV et des rayonnements
gamma df°Co pour une gamme d'éléments allant de I'hydrog@ngutonium et exemple de comparaison entre
une radiographie par des rayonnements gamma depiés €es neutrons couplés avec des rayons ganmmha so
présentés sur la Figure | - 3 [23].

2.2 Diffusion des neutrons rapides

L’analyse par la diffusion des neutrons rapidesiastapproche alternative dans laquelle les
neutrons diffusés par le matériau interrogé soteatés. Le type, la quantité et les positions
des nucléides responsables de la diffusion soetm@iés a partir des mesures de la
dépendance angulaire, de l'intensité et de I'éaatgs neutrons diffusés [24] [25].
L'échantillon est interrogé avec un faisceau deéroas mono-énergétiques et les neutrons
diffusés par interaction élastique et inélastiqua snesurés a de faibles angles (vers I'avant)
et en rétrodiffusion (vers l'arriere), voir Figure4. Les mesures acquises par ces détecteurs
sont combinées pour former des « signatures dasibifi » caractéristiques de la nature des
nucléides interrogés. Ces signatures sont déecoramfugur déterminer les fractions
atomiques présentes dans I'échantillon et par saitmposition élémentaire [14], voir
Figure | - 5. L'identification des matériaux spépies a partir des fractions atomiques
mesurées peut étre facilitée par lintroductionnel'uméthode d’ajustement basée sur le
principe des moindres carrés en comparant cesdngcavec celles de matériaux connus
apprises lors d’'un étalonnage.

Cette technigque permet de mesurer les fractiomsigtes des éléments dans un échantillon
de petite taille (0,2 a 0,8 kg) d'un matériau orgaa (éléments H, C, N, et O) avec une
précision de quelques pourcents, ce qui permeewtifier de facon fiable des explosives ou
des drogues [14]. Une caractéristique importanteeatte technique est qu'elle mesure les
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éléments essentiels pour la détection de la caamideb (H, C, N et O) avec une sensibilité
similaire. Cette technique n’est cependant pas i@pé aux objets cachés dans des
conteneurs volumineux car elle manque de séleetbgatiale.

protection

de neutrons > .
mono-énergétiques P

Objet interrogé
Faisceau ) 9

~
~
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Détecteur
es neutrons
rétrodiffusés Détecteur

des neutrons
diffusés
Figure | - 4. Principe de la mesure des neutroffissdis.
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Figure | - 5. Signatures de diffusion pour les é&éts H, C, N, O, Al, S, Fe et Pb (a gauche). Lgsatures sont
normalisées au méme nombre de neutrons inciderds eiéme nombre de noyaux cible. A droite, frastion
atomiques mesurées (points) et calculées a pasifarmules chimiques (histogrammes) pour troiséreaix
différents [14].
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2.3 Mesure des rayonnements gamma induits par interaatin neutronique

Les neutrons rapides peuvent étre produits pasdeses radio-isotopiques commeef,
émetteur de neutrons de fissions spontanées diémaayenne ~ 2 MeV, ou des tubes scellés
générateurs de neutrons de ~ 2.5 ou 14 MeV issulm aéaction de fusion deutérium-
deutérium ou deutérium-tritium, respectivement. @estrons peuvent étre modérés, plus ou
moins totalement (jusqu’a ~ 0.025 eV) dans uneiateee thermalisation et/ou dans l'objet
interrogé. Selon les dispositifs, les rayonnemgaisima prompts induits par les neutrons
rapides, comme ceux de diffusion inélastique, &®mnements prompts de capture radiative
induits par les neutrons thermiques, ou encorerdg®nnements de deésactivation des
radioéléments crées lors de l'irradiation, peu\gre exploités.

En ce qui concerne l'analyse par neutrons thermsique détection des explosifs est
principalement basée sur lidentification de l'azet de I'hydrogene via la détection des
rayonnements gamma de capture & 2,223 et 10,829ddéM et *N, respectivement. Cette
meéthode est aussi utilisée pour la caractérisalgsncolis de déchets radioactifs, en particulier
pour évaluer la quantité d'éléments toxiques cortemaercure, le cadmium, le bore ou le
plomb [26] [27], ainsi que dans le domaine inde$tpour I'étude de la corrosion des
structures de renforcement du béton en détectaprdsence du chlore [4]. Initialement
utilisée en mode d’interrogation continu avec dearses isotopiques [28] ou méme des
générateurs électrigues de neutrons [29], I'actioiisien mode pulsé, entre les impulsions
neutroniques, a permis d’améliorer nettement I@adpentre le signal de capture et le bruit
dd aux neutrons rapides de la source. En ce quecoada détection d’explosifs, bien que la
raie de lI'azote a 10,829 MeV soit d’énergie supggea celle de la plupart des autres
éléments, sa section efficace partielle de prodoctsection efficace de capture de l'azote
multipliée par l'intensité d’émission absolue deragonnement gamma par capture et par la
teneur isotopique elfN) est trés faiblegiogzo mev= 11,3 mb. Par suite, il est difficile de la
détecter méme si 'azote est présent en concenraglativement élevée dans les explosifs
militaires (17 a 38 % de la masse totale) [30] plkes, la mesure des rayonnements de capture
ne suffit pas pour différencier les matieres orgaas en raison de son manque de sensibilité
aux éléments carbone et oxygene, qui présententsdetions efficaces partielles de
production trés faibles, de I'ordre du millibarn pda carbone et méme inférieures pour
'oxygeéne. Elle doit donc étre combinée avec l'inbgation par des neutrons rapides. De
méme, elle peut étre utilisée pour la caractéasati’armes chimiques via la détection
d’éléments qui entrent dans leur composition, conpareexemple le chlore, le soufre, et le
fluor [31], mais la aussi elle doit étre combinéla anesure des rayonnements gamma induits
par neutrons rapides pour accéder a la détectiom plus large panel d’éléments chimiques
d’'intérét comme le phosphore, le brome ou l'arseoie¢ pour améliorer les limites de
détection [32] [33].

Le carbone et I'oxygéne, notamment, peuvent aits @étectés par leurs rayonnements
gamma de diffusion inélastique, ou de désexcitasarie a d’autres réactions avec les
neutrons rapides. Il existe différentes méthodéstetrogation, pulsées ou continues, pour
mesurer ces rayonnements. Par exemple, la Figuré présente un faisceau collimaté de
neutrons rapides produit a partir d'un tube scgélieérateur de neutrons interrogeant I'objet
inspecté [34]. Les rayonnements gamma sont détquaésun ensemble de détecteurs
entourant I'objet, protégés de I'exposition diregtda source de neutrons. Les éléments
spécifiques présents dans chaque élément de vqlume voxel ») de I'objet sont identifiés

par la déconvolution des spectres gamma mesuréshpgue détecteur [35]. Les signatures
principales utilisées sont issues de la détectes rdyons gamma a 4,43 MeV du carbone
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(**C), 41,64, 2,31 et 5,11 MeV de I'azotéN), et & 6,13 MeV de I'oxygéné®Q) [30]. Bien
gue l'atténuation des neutrons rapides au seinabjet soit inférieure a celle des neutrons
thermiques, cette technique est également limitdesdpetits objets en raison du manque de
résolution géomeétrique quand il y a de grandesaggls entre les voxels intérieurs et les
détecteurs. Cette sélectivité spatiale trés limiggendre un bruit de fond élevé, ainsi que les
interactions des neutrons dans le blindage (éalangrotection) et dans les matériaux des
détecteurs dont les éléments présentent générai@mersections efficaces plus élevées que
celle du carbone, de I'oxygene et de I'azote. Paiséquent, cette technique est difficilement
envisageable pour les objets de grande taillegteddes conteneurs maritimes ou aériens.

N .
_ Détecteurs
Objet suspect /des rayons y

/
|

Ecran de '
protection |

Accélérateur

Figure | - 6. Dispositif expérimental de la techrécd’analyse par des neutrons rapides [30].

L’'analyse par neutrons rapides et thermiques estérgiement combinée dans une
interrogation pulsée utilisant un tube scellé géted&ir de neutrons qui produit un train
d'impulsions de neutrons 14,1 MeV, de durée dequesl microsecondes a des fréquences de
quelques dizaines a centaines de Hz, via la réactorusion®H(d,nf'He. Les neutrons
rapides incidents sur I'objet inspecté y produisted réactions de diffusion inélastiques et
autres réactions a seuil (n,p), dh,. notamment sur les noyaux isotopes carbone et
'oxygéne. Les rayonnements gamma prompts de désteo sont détectés pendant les
impulsions, ceux de capture gquelques dizaines aaices de microsecondes apres les
impulsions, suite a la thermalisation des neutn@mdes interrogateurs, et éventuellement
ceux de désactivation quelques millisecondes plub\toire aprés arrét de l'irradiation. Cette
combinaison d’informations obtenues en mode puls&@ede mesurer un grand nombre
d'éléments [36] et [37]. Le principe de fonctionmamnde cette analyse est schématisé en
Figure | - 7.
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B Neutrons rapides pendant les impulsions
[ Neutrons thermiques entre les impulsions
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§

Mesure en fin de cycle ou post-irradiation

Figure | - 7. Principe de fonctionnement de la teghe d’analyse pulsée avec neutrons rapides enhitjees.

Un exemple des spectres que I'on peut ainsi obtdairs le cas de l'inspection de conteneurs
transportés par des camions (voir Figure | - 8}, représenté en Figure | - 9 pour un

conteneur chargé de papier contenant un échantiéomitrate d'ammonium simulant des

explosifs [38]. Le spectre enregistré pendant Litsjpn de neutrons présente un bruit de fond
élevé et la signature du carbone, provenant pritenipent du papier, peut étre observée mais
avec un mauvais rapport signal sur bruit. Danspkctse de capture, la présence d'azote,
signature des explosifs, et d'hydrogéne principatend( au chargement de papier, peut étre
observée. Le spectre de désactivation, enregistleups millisecondes apres l'impulsion et

jusqu’'a l'impulsion suivante, montre quelques sigres supplémentaires (oxygene), mais
aussi un signal résiduel de capture (bore, alumipium

—
r e

|
=

Figure | - 8. Systéme d'inspection des camions fuecherche des explosifs. Le conteneur est scdas ses

deux coté par deux générateurs de neutrons p@8gs [



14

Chapitre | — Etat de l'art
1.E+01 g — - - - - - -
ledinepdecay | Spectrum o
— i l BPVL LT IO i i immediately after ' '
: f i 4 the pulse-thermal Soectrum dur
- 1 N ; f ; f 5 i neutron die away pectium during
= 1601 L/ . : . : ! . _| the neutron pulse, |
= U i | | | i ; (n,Y) region
@ E“’B( | )I : ! : : | : . , , — |mostly fast neutron
@ 1 P T T i i
S o] | E | | | | E I i interactions
S ] 5 5 ’ f 5 5 ' ' ' ! i ’
5 Tany) 4T o |
Q. 1.£03 s & | — :
a i i E E i ; i i i
S . . i i i i : | E
g 1.E04 Spectrum a few ms: : .
8" | Tater thepuse. 5 ; |
] ] "steady state" | | ;
1BO5 g —activation region 5 ATLY VY.
] Cosn%\ic rayé backgiuroundi : ] . ;
1.E-08 4+t ¢ ————————t : —— L e
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1 12 13 14 15

générateur, du conteneur, du camion et du détecteursignal de bore est di au matériau de blindage

l'intérieur et autour de la source [38].

Le fait d’utiliser un faisceau pulsé de neutronsl@tmesurer entre les impulsions permet de
réduire le bruit de fond pour les rayonnementsaggure. Par contre, durant les impulsions, le
manque de sélectivité spatiale entraine un brufiodd élevé et par suite il reste difficile de

Gamma Ray Energy(MeV)
Figure | - 9. Spectres gamma accumulés au coudifieentes fenétres temporelles par le détectal(T),
pendant et aprés des impulsions de neutrons de eéM interrogeant un conteneur chargé de papier eamec
échantillon de nitrate d'ammonium simulant des @sifd. Les signaux de Fe et Al sont di aux mat&riw

caractériser la présence de carbone et d'oxygéne.

Les principales limitations qui affectent les teicjues précédentes dans le cas d'objets
volumineux sont donc I'absence de sélectivité gpmatet le bruit de fond important qui en

résulte, entrainant un manque de sensibilité @iosréléments comme le carbone, I'azote et
'oxygéne présents dans les régions d’intérét. iBesnvenients peuvent étre palliés par une
interrogation avec un faisceau directionnel de nosst rapides et par la mesure du temps de
vol neutronique. Deux techniques basées sur ceiperpeuvent étre distinguées : I'analyse

par des impulsions courtes (~ 1 ns) de neutronsleapgPulsed Fast Neutron Analysisu
PFNA) et la technique de la particule associss¢ciated Particle TechniquaPT ou TPA
en Francais). Ces deux techniques sont discutédétaihdans le paragraphe suivant.
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3 Interrogation neutronique avec mesure du temps deol

3.1 Analyse par des impulsions courtes de neutrons rages

L’'analyse par des impulsions trés courtes (~ ldesheutrons rapide®(lsed Fast Neutron
Analysis,ou PFNA [39]) utilise un faisceau pulsé et collilnde neutrons de 8,5 MeV afin de
déterminer la position et la composition des objietiss des conteneurs aériens, maritimes et
routier de grand volume. Les neutrons rapides emtites noyaux des atomes de l'objet
inspecté, qui émettent alors des rayons gammatéasditjues de la composition élémentaire
de I'objet. La collimation détermine la directiom fisceau de neutrons. La position de I'objet
le long de leur trajet est déterminée par une needurtemps de vol neutronique, la vitesse
des neutrons de 8,5 MeV étant de ~ 4 cth.h& temps de vol représente le temps écoulé
entre I'émission des neutrons et le lieu de praoluctes rayonnements gamma. L'origine du
rayonnement gamma le long du trajet du neutrordéduite du temps de détection de ces
derniers par rapport a I'impulsion neutronique etld géométrie de mesure (direction du
faisceau et position des détecteurs gamma). Eryddlde conteneur avec le faisceau de
neutrons (mouvement vertical couplé a une tramsidtiorizontale du conteneur), une carte
tridimensionnelle des compositions élémentaireswEgriaux transportés peut étre obtenue.

Le faisceau de neutrons est créé par un faiscealeutérons issu d’'un accelérateur de type
Van de Graff, frappant une cible contenant du deuté et produisant les neutrons par

réaction de fusion D-D. Bien que les neutrons saéemis préférentiellement dans la direction

des deutérons incidents, un blindage doit étrésétibour obtenir un faisceau de neutrons
étroit ou collimaté. L'accélérateur du systeme PRdsAequipé d'un dispositif qui convertit le

faisceau de deutérons en des impulsions de tréteatdurée, de I'ordre de 1 ns. La fréquence
des impulsions est choisi d’étre 2,5 - 5 MHz [4€8, qui signifie que les impulsions sont

séparées par 16 ou 8 metres, respectivement dairedtion du faisceau. Par suite une seule
impulsion a un instant donné se trouve dans larédinspection.

Les rayonnements gamma sont détectes par un erse@ldent quarante-quatre détecteurs
cubigues d'iodure de sodium Nal(Tl) d’'arréte 4",{Bcm). lls sont configurés en deux

ceintures autour de la section du conteneur, unehdque coté du plan d'inspection, voir

Figure | - 10.

Gamma Ray Energy Information
Gamma Arrival Time

38

IMAGE ENERGY

=]
e

< .
; £ £
; = =

piwls e

Figure | - 10. Schéma de principe du dispositiNRRI'inspection des conteneurs par des impulsionstes de
neutrons de 8,5 MeV collimatés [41] [42].
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Les détecteurs Nal(Tl) mesurent I'énergie et hepted'arrivée des rayons gamma. L'analyse
des informations spectroscopiques des signaux gadendistinguer les différents types de
matériaux. Dans le but de discriminer les explostfées drogues, telles que la cocaine, des
matériaux inoffensifs, le systeme évalue les gtemtiespectives d'oxygene, de carbone, de
chlore et d'azote dans chaque voxel a l'intérieucahteneur. La Figure | - 11 montre un
exemple d’'un spectre obtenu a partir d'une intatiog de trinitrotoluéne (TNT) [43]. Les
pourcentages massiques réels du TNT pour N, Csatn©de 19%, 42% et 37%. Le reste est
constitué d’hydrogéne.

TNT Threat in Air

1.63 MeV N 444 MeVv C
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Figure | - 11. Spectre gamma du TNT mesuré paydeme PFNA (signature intrinséque hors conten@iB).

Un spectre typique bidimensionnel temps de vol no@ique versus énergie gamma d'un
simulant d'explosif est représenté en Figure | 4B2. L'axe horizontal correspond a I'énergie
des rayonnements gamma et I'axe vertical au temp®Id&ur cet histogramme, une fenétre
de temps peut étre choisie dans I'échantillon dicesxippour produire le spectre en énergie des
rayons gamma induits, présenté sur le c6té drdia digure. Il convient de noter que les pics
des rayonnements gamma du C, O et N sont tousnpségeur ce simulant d’explosif C4
(famille des plastics). Le spectre d’énergie cqoeslant au bruit de fond aléatoire est aussi
présenté. Ce spectre est produit majoritairementdpa réactions de capture thermique et
d'activation, au lieu des réactions de diffusiorastque. On y remarque notamment le pic a
2,22 MeV produit par la réaction d'absorption destmo@s thermiques par I'hydrogene. Par
contre, cet éléement ne présentant pas de signgdéumena induite par les neutrons rapides, il
ne contribue pas au signal utile du systeme PFNA.

De méme, une fenétre peut étre placée autour gharie limitée de I'axe d’énergie pour
afficher le spectre de temps pour cette régionFigare |1 - 12 montre le spectre de temps
produit par le choix d'une fenétre d'énergie authupic de 6,1 MeV de I'oxygéene (en bas de
la figure). Ce spectre montre la forte concentraiitoxygene présente dans la zone de
I'explosif. Comme prévu, il ya une forte concentrata la position simulant C4.
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Figure | - 12. Histogramme bidimensionnel des éiesrdes rayons gamma et de leurs temps de dété4¢8pn

Il convient de noter que le systtme PFNA possédes@tillateurs organiques pour la
détection des neutrons transmis afin de réaliseragiegraphie (de basse résolution) couplée
de transmission neutronique et gamma [44]. Le §armma produit par la source, de l'ordre
10° y.cm®s® dans le plan des détecteurs (& 5 métres de l@ejoat d’énergie moyenne
1,6 MeV, est en suffisant pour réaliser cette im@gdux neutronique est encore un peu plus
eleve).

Bien que le systeme PFNA ait montré son efficaddés le contexte de sécurité, plusieurs
facteurs limitent son application [45] :

. latténuation des neutrons qui réduit le signaleugit distord les informations
sur la composition €lémentaire suite a la dégradate I'énergie des neutrons,

. la diffusion des neutrons qui augmente la taille léé&&ment de volume
«voxel » inspecté au fur et a mesure que le faiscgénetre dans les
marchandises, qui réduit la contribution des élémen voxel d'intérét visé
dans le signal utile en augmentant celle des naabéenvironnants,

. Les spectres en énergie obtenus sont nets de Ilomais leur précision
statistique est tout de méme affectée par la pcésea bruit de fond aléatoire,
dd principalement a la capture des neutrons théésatlans I'objet inspecté et
dans d’autres structures (les écrans de proteddsmurs...).

En particulier, sa sensibilité pour des contendergrand volume, hydrogénés et denses reste
limitée. On notera également que la source d’ingation du systeme PFNA est complexe,
lourde, volumineuse, colteuse en terme d’investies¢ et de maintenance. La dose délivrée
aux marchandises inspectées est également trég éevddmparaison a celle produite par des
tubes scellés générateurs de neutrons.
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3.2 Technique de la particule associée

3.2.1 Principe Physique

La technique de la particule associée (TPA) eis@é en laboratoire depuis les années 1960
[46]. Elle repose, comme pour le systtme PFNA,launesure des rayonnements gamma
prompts émis a la suite de réactions de neutrons rapidedesunoyaux des matériaux
inspectés (diffusions inélastigues notamment) etslie du temps de vols neutronique pour
localiser le lieu de production des rayonnementarga. L'énergie des raies gamma émises
en réponse a l'excitation du noyau par les neuteshgaractéristique des éléments chimiques
interrogés. L’analyse du spectre énergétique d’lémeént de volume inspecté par cette
technique permet ainsi de remonter & sa compogtionique.

Pour induire les diffusions inélastiques et autéegtions a seuil conduisant a I'émission des
raies gamma d’intérét, les neutrons interrogatelaigsent posséder une énergie élevée car
certains seuils atteignent environ 10 MeV. On sgildonc des neutrons de 14,1 MeV produits
par la réaction de fusion deutérium-tritium. Les lagpions hors laboratoire de la technique
de la particule associée ont été rendues posgialete développement, a partir des années
1990, de tubes scellés générateurs de neutronsiragliequel un faisceau d’ions deutérium,
accéléré par une différence de potentiel, impanteaible tritiée [47]. La réaction de fusion
deutérium-tritium, d(ty)n conduit a 'émission d’un neutron de 14 MeV etird particule
alpha, émis approximativement a 180° I'un de l'autre tableau *ésume les valeurs des
énergies cinétiques et vitesses correspondantedgmparticules alpha et les neutrons créés
par un faisceau de deutérons (ou deutons) accééussune différence de potentiel typique
de 100 kV [48].

Tableau 1. Energies cinétiques et vitesses comelsptes des particules alpha et des neutrons pag¢ééaction
de fusion deutérium-tritium entre un faisceau detél®ns (ou deutons), accélérés sous une différdace
potentiel typique de 100 kV, et une cible imprégdéeritium.

Réaction Energie totale Energie cinétique Vitesse
(MeV) (MeV) (cm.ns")
Neutron Particule a Neutron Particule a
t(d,n)a 17,6 14,1 3,5 5,13 1,31

Les neutrons de 14 MeV produisent alors sur lesamoyrencontrés lors de leur parcours
différentes réactions de diffusion inélastique jnou autres réactions a seuil de type (n,2n),
(n,®), (n,p), etc., accompagnées de I'émission de mgments gamma prompts. Ces derniers,
caractéristiques de I'élément ayant subi la réactont enregistrés par des détecteurs gamma
afin d’analyser la composition chimique du volumspecté.

La particule alpha «associée» au neutron, émiseultsinément au neutron et
approximativement a 180° (a quelques degrés pedsn d'énergie résiduelle du deutéron
produisant la réaction, comprise entre 0 et qualgliEaines de kilo électronvolts), est quant a
elle détectée par un dispositif permettant sa isatibn spatiale. La détermination de sa
direction d’émission permet en effet d'accéder lfeatu neutron. Connaissant la vitesse des
neutrons, la distance D qu’ils parcourent avanitdiiagir avec un noyau cible est déterminée
grace a la mesure de leur temps de vol (TOF : ofrféght) (voir Figure | - 13). Ce dernier
correspond a la durée qui sépare linstarte I'émission d’'un neutron (réaction d-t dans le
générateur) de celdj ou il engendre une réaction émettrice de rayonnemamma dans
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I'objet inspecté. La détermination du temps de sel fait par la mesure du temps de
coincidence entre l'instant de deétectipnde la particule alpha et celyi du rayonnement
gamma induit, appelé temps de coincidence alpharganie temps de volrOF, de la
particule alpha depuis la cible tritiée jusqu’adedéur alpha et celdiOF, du rayonnement
gamma depuis son lieu de production dans |'objspécté jusqu’au détecteur gamma
(variable mais déductible de la géométrie de mésaet pris en compte pour déterminer le
temps de vol'OF, du neutron :

TOF, =t, -t, =t, —t, +TOF, ~TOF,

A partir de la direction d’émission du neutron, ritie par I'angle solide de détection de la
particule alpha, et de son temps de vol, détermparéla mesure du temps de coincidence
alpha-gamma, il est ainsi possible de remonter pokition de l'interaction dans I'objet
inspecté. L'énergie de la raie gamma associée sppmprant a elle une information sur
I'élément ayant subi la réaction neutronique.

Générateur de
neutrons

d

Objet inspecté

Deétecteur o

e L
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— .’%7( <. D
Cible tritiée
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S )
TOF, TOF,
—— t =
| i | | >
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emission détection o« interaction »n Détection y
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Figure | - 13. Schéma de principe de la technigridadparticule associée [48] et de la mesure dysedhe vol
neutronique.

3.2.2 Applications de la technique de la particule assoée

Face aux menaces terroristes de type nucléaine)agajue, chimique, et plus communément
au risque de présence d’explosifs, le besoin deoder de systemes d’intervention portables
non intrusifs de détection et d’'identification réewjourd’hui une grande importance pour
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inspecter des objets ou véhicules abandonnés assufer la protection et la sécurisation
d’espaces publics ou de sites sensibles. Des didp@ortables, basés sur la technique de la
particule associée, ont été développés notammehrtrace par EADS SODERN (systeme
ULIS Unattended Lagguage Inspection Systgt]) et en Russie par I'Institut Radium
Khlopin et la société APSTEC (systeme SENNA [50]).

Ces deux systémes se présentent sous la forme glijpeénent transportable constitué d’'une
valise de[140 kg qui renferme les principaux composants, voir

Figure | - 14, et d'un ordinateur situé a distanee,dehors du périmetre de sécurité, qui
permet de piloter les équipements de mesure ealiser 'analyse des données.

Détecteur ¢

Générateur n Alimentatio
\ By HT

Camera video Détecteur y Electronique

Figure | - 14. Dispositif pour la détection des lesffs ULIS (& gauche) et SENNA (a droite).

Le systeme de mesure comporte :

- un générateur de neutrons rapides de 14 MeV misatiémettant jusqu’'a
2.10° n/s (ULIS) et 1.18 n/s (SENNA),
une alimentation haute tension compacte nécessairéonctionnement du
générateur,
un module de détection des particules Alpha inté&gréle tube neutronique
comportant, pour ULIS, un scintillateur YAP, un pboultiplicateur multi-
anodes et une électronique de localisation, et [@iKNA des détecteurs
silicium segmentés avec des préamplificateurs,
un module de détection gamma constitué, pour ULd8, 2 détecteurs
LaBr3(Ce) équipés chacun de leur électronique de pro&jret pour SENNA
de 2 a 4 détecteurs BGO remplacés récemment paetaseurs LaB(Ce),
un module électronique intégrant I'ensemble des tfons logicielles
permettant le contrdle de I'équipement, l'acquisitiet le prétraitement des
données ainsi que le transfert des résultats gg?€lde contrdle.

De plus, le systeme ULIS comporte une source densaX de ~ 100 kV a des fins d'imagerie
photonique ainsi qu’une caméra vidéo fournissantinnage visible de I'objet inspecté.

La Figure | - 15 montre la détection des élémeatslg@ systeme ULIS. L’interrogation de 1
kg de graphite entouré de 1 kg d’oxyde d’arsenit 8tre d’eau pendant quelques minutes
montre la capacité du systeme a détecter la présstincarbone des une minute de mesure,
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puis celle de I'arsenic et de I'oxygéne au-dela-deminutes avec une bonne précision sur la
positions de ces eléments [51].

R
M-T-1-1
B
. 5 2% 1

Mapping of the slice #9

Flgure | - 15. L'interrogation d’'un Kg d’A©s, 1 Kg de graphite et 1 Kg d’eau avec le dispopitiftable ULIS
(& gauche). La détection du carbone d’oxygéne dadeenic aprés une, trois, cing et 10 minutesspection
[51].

Des expériences avec des échantillons de TNT B3¢ (explosifs) de masses allant de 100
grammes a quelques kilogrammes ont été effectudsla dispositif SENNA. Les résultats
des ces expériences ont été utilisés pour élabesescénarios de détection pour l'inspection
des différents objets dans différentes conditiamngrennementales. La Figure | - 16 montre
deux spectres gamma obtenus en une seule mesurd@¥e de TNT en coincidence avec
les deux segments du détecteur alpha (# 1 et #8)Ips mémes distances du générateur de
neutrons (3 cm). Le spectre gamma obtenus en deimoe avec le segment # 1 du détecteur
alpha peut étre utilisé comme spectre du bruitotkel fdans I'analyse du celui obtenu avec le
segment # 3 [50].

014+ Segment #1 at D=3cm, -1~ Segment #3 at D=3cm, |-+
I containing no objects ] containing 400g TNT I

Counting rate [y / (s x 25keV)]

0.00

E [MeV]

Figure | - 16. Comparaison des spectres gammarde®n coincidence avec deux segments différents du
détecteur alpha pour la méme profondeur (3 cm)selgment # 1 ne contient pas des objets, le segindnt
contient 400 g de TNT [50].



Chapitre | — Etat de l'art 22

La Figure | - 17 montre la répartition des massescdrbone, d'oxygene et d'azote en
profondeur pour la mesure ci-dessus avec 400gmdulaieur de TNT. Les maximums de la
distribution a environ 3 cm pour le segment # 3espondent a la position de I'échantillon de
TNT.

250 f I } i f f }
width of TOF window I
200 l | Segment #1 (no sample): I
—0==Carbon T
—0=Nitrogen
Oxygen
150 4

Segment #3 (400g TNT):

—u=— Carbon 1
100 # —eo=—Nitrogen 1
Oxygen i
oy ..
2 § .

Mass of material [g]

(5]
[==)

In-depth coordinate [cm]
Figure | - 17. Distribution de carbone, d'azoted®ixygéne en profondeur obtenue a partir de yaeates
spectres mesurés en coincidence avec les segmewris#3 du détecteur alpha [50].

La possibilité d'utiliser la technique de la partéc associée pour l'identification des armes
chimiques via la détection d’éléments tels que dafre et le chlore [32] [33], ou des
munitions n'ayant pas explose, a été testé expatatement en utilisant le dispositif SENNA
[52]. Des substituts d’explosifs conventionnelsi@rmes chimiques ont été réalisés avec de
'oxyde d’arsenic, du soufre, du graphite, de I'estude la mélamine dans des proportions
élémentaires similaires a celle des armes recheschHées masses mesurées des éléments
constituant ces objets ont été comparées aux messkEment utilisées pour les constituer,
voir Figure | - 18.
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Figure | - 18. Détermination expérimentale avedipositif SENNA des masses d’éléments chimiquésents
dans des matériaux simulant des armes conventiesnei chimiques [52]. Les carrés noirs représériten
valeurs mesurées alors que les carrés blancs espeés les masses réelles de carbone, d'azotepufees
d’'arsenic et de chlore présentes dans les sulsstieplosifs et d’armes chimiques étudiés.

La technique de la particule associée peut endoeeuélisée pour le contrble des bagages
dans les aéroports en complément aux rayons X. 8,2un prototype basé sur cette
technique, avec 12 détecteurs gamma BGO et unatylagticule associée similaire a celui du
systeme SENNA [53], a été concu, fabriqué et testéCorée du Sud [54], avec deux
configurations possibles pour les détecteurs garoomame indiqué en Figure | - 19. La
premiére géométrie utilise seulement les détecgamsna en rétrodiffusion; le générateur de
neutrons et les détecteurs gamma sont situés dierété sous la valise inspectée. Dans la
deuxieme géométrie, la valise est entre le géndrdneutrons et les détecteurs gamma.
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Figure | - 19. Prototype FNIS pour l'interrogatidas bagages aux aéroports.

Pour tester le prototype, des explosifs cachés daasvalise remplie de vétements ont été
placés au centre du faisceau de neutrons signésiguae | - 20 montre les spectres gamma
obtenus en 60 s de mesure pour 300 g de TNT, de, RBXitrate d’ammonium (simulant
d’explosif) et enfin avec un livre a la place dgplesifs.
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Figure | - 20. Spectres gamma acquis en 60 s avecototype FNIS pour 300g de RDX, de TNT, de titra
d’ammonium (AN) et un livre placés au milieu d'uedise remplie de vétements [54].

Une autre application importante de la techniquéadearticule associée dans le domaine de
la sécurité est la détection de matieres nuclédiesgépartement de science nucléaire et de la
technologie Nuclear Science and Technology Divigiate I'ORNL Qak Ridge National
Laboratory, USA a développé un systeme d’identification des mesiehucléaires appelé
NMIS (Nuclear Material Identification Systgim_e systeme NMIS est basé sur un processeur
gui analyse les coincidences temporelles de détscéescintillation organiques (a proton de
recul) pour mettre en évidence la matiere nuclégiéee aux corrélation des rayonnements
neutroniques émis lors de fissions induites par rgrons signés issus d’'un tube scellé
générateur de neutrons, voir Figure | - 21. Leésyst integre aussi un spectrometre gamma
haute résolution au germanium, notamment pourdlaerehe d’agents chimiques, d’explosifs
ou de drogues, également avec la méthode TPA [&jne dans les dispositifs ULIS et
SENNA cités plus haut. Le spectrométre gamma essti antilisé ici, outre la détection passive
des rayonnements émis par le plutonium ou l'uranipour la détermination de la présence
d'oxygene et de fluor dans les matiéres fissiles8)§PU;Og et UR) en mesurant les raies
gamma de diffusion inélastique des neutrons signéses éléments.
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Figure | - 21. A gauche, configuration du systenMISl. S: source; D : scintillateurs a protons éeut ;
HPGe : détecteur gamma au germanium hyper purofedisystéme principe du spectrométre gamma hasé s
la technique de la particule associée.

Un autre systeme pour la détection des explosifslet matiéres nucléaires dans des
conteneurs, basé aussi sur la technique de laxylarthissociée avec l'utilisation de plusieurs
scintillateurs organiques, est en cours d’étuderassie par l'institut VNIIA All-Russian
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Research Institute of Automatfid§6]. Le Laboratoire de Mesures Nucléaires de Gare a
également débuté un programme de R&D sur la détecte matieres nucléaires par cette
technique, en collaboration avec d’autres unité<C&é\, car une menace terroriste de type
nucléaire est sérieusement envisagée par les aggacenseignement [57].

Dans le domaine de la sécurité environnementati§veloppement des systemes de détection
de mines anti-personnel ou d’armes n’'ayant pas osgpl(bombes aériennes, mines,
torpilles...) reposant sur des fonds marins, pew également cité. En ce qui concerne la
détection de mines enterrées, un systeme déveldppé la cadre du projet européen
EXPLODET EXPLOsive DETectionun réseau linéaire de compteurs a avalaneheallel
Plate Avalanche compteurs PPAGtilisés comme détecteurs alpha permet de déti@ir
faisceaux de neutrons indépendants qui explorentl&nément 10 pixels sur le sol, de
surface environ 2610 cnf chacun. Chaque pixel est contrdlé par un sciteillagamma BaF

en coincidence avec le détecteur alpha correspanidatitisation de plusieurs faisceaux de
neutrons indépendants et des détecteurs de ragomma permet également une soustraction
en ligne du bruit de fond du spectre de rayons ganmduits par l'objet inspecté. Le
dispositif est présenté en Figure | - 22 [58] [59].
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Figure | - 22. Le dispositif de détection de miER&PLODET [58].

Des spectres gamma induits par irradiation de ntegreastres antipersonnel (de type PROM-
1, avec 0,425 kg de TNT et un boitier externe dten\2,5 kg de fer) et antichar (type TMA-

2, environ 5.5 kg de TNT, boitier externe en ptast) avec un faisceau de neutrons signés de
14 MeV ont été obtenus a I'Institut Ruder BoskadécZagreb, voir Figure | - 23. Les raies
gamma caractéristiques du fer sont identifiees38 et 1,239 MeV dans le cas de la mine
antipersonnel, tandis que les rayons gamma induittes noyaux de carbone et d'oxygene du
TNT sont faibles, mais plus intenses dans le spetirespondant a la mine antichar.
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Figure | - 23. Spectres des rayons gamma obteninjgarogation neutronique de mines terrestregpargonnel
de type PROM-1 et antichar de type TMA-2 [58].

La détection de matieres dangereuses dans les zmbiEses est également devenue
primordiale pour de nombreux pays en raison degh@entation du trafic maritime et du
tourisme. Un premier prototype de systeme soushrerété développé en Croatie par la
sociéte ACT et I'Institut Ruder Boskovic [60] [61$2], voir Figure | - 25. Le projet
UNCOSS UNderwater COastal Sea Surveyatu 7™° Programme Cadre de Recherche et
Développement (PCRD) de I'Union Européenne, débnt2009, a pour but de développer et
de tester un systeme d'inspection sous-marin iasi@ technique de la particule associée et
intégrant de nombreux capteurs de positionnementalpteur neutronique, coeur du procédé,
est développé en collaboration entre les parten&€T, IRB et le CEA. Le systéme doit étre
aussi compact que possible pour étre intégré aseautres capteurs dans un véhicule télé-
opéré depuis la surface [63] [64]. Le tube scei@égateur de neutrons est de type ING-27
[53]. Dans le cadre du projet UNCOSS, une compamaisntre plusieurs détecteurs de
rayonnements gamma a été réalisée par simulatioengue, montrant que les meilleures
performances sont obtenues avec les scintillatBlai$Tl) et LaBg(Ce). En raison de sa
meilleure résolution en énergie et en temps, gtlss grande efficacité par unité de volume
permettant une configuration plus compacte, lesutglont conduit & choisir un détecteur
LaBr3(Ce) 3'%3". La Figure | - 25 compare des spectres gammaisqepr des détecteurs
3"x3" LaBry(Ce) et Nal (TI) pour 5 kg d’'un simulant d’explosié type RDX mesuré sous
eau [64]. Il convient de noter que I'électroniquacdyuisition et de traitement de données a
ete développée spécifiquement pour ce systeme [ZEA.
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Figure | - 24. Systéme sous-marin d’'inspection ebgdosifs SURVEYOR [61] [60], utilisé pour les prems
essais de faisabilité du systétme UNCOSS.
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Figure | - 25. Spectres gamma expérimentaux dectbties LaBg(Ce) et Nal(TI) 3%3" obtenus lors d'une
mesure sous-marine de 5 kg d’'un matériau simulanexplosif de type RDX, constitué d’'un mélange de
mélamine (GHe¢Ng) et de sable (Sig. Les largeurs des canaux des deux spectres eazfd #eV et le nombre
total de particules alpha est 4’10e temps d'acquisition est de 767 s pour le NaET820 s pour le LaB(Ce)
[64].

Enfin, pour conclure cette revue des applicationdechnique de la particule associée dans
le domaine de la sécurité, il faut citer le cordr@es conteneurs maritimes qui est I'objet de
cette these. Le transport maritime est une indgusgi revét une importance cruciale puisque
95 % de la cargaison mondiale est transportée pgrab, soit plus de 200 millions de
conteneurs échangés tous les ans entre les puxgqmats de la planete. Pour lutter contre le
trafic illicite, notamment d’explosifs et de drogueun dispositif d’'inspection neutronique
basé sur la technique de la particule associéé dééeloppé en Europe dans le cadredf 6
PCRD. Ce systeme, appelé EURITRACEu(opean lllicit TRAfficking Countermeasures
Kit), constitue le pendant du systtme américain PFNAeemes de principe physique, de
performances et de limitations intrinseques, maiethnologie mise en ceuvre est nettement
plus Iégére ce qui constitue son atout majeur.ystesne EURITRACK est décrit en détail
dans le paragraphe suivant.

Il existe aussi un intérét potentiel a utiliserteeiechnique dans l'industrie nucléaire, par
exemple pour la détermination de la quantité dadkbstribution de I'hexafluorure d’'uranium
dans les diffuseurs des usines d’enrichissementFd_'solidifié s'accumule au cours de
I'exploitation, ce qui peut conduire a I'accumwatid’'une masse critique, d'ou la nécessité
d’'une caractérisation du profil spatial et de lasegades dépots dans ces canalisations [65].
Dans ce but, une plaque simulant de §Ugalisée a partir d’'uranium appauvri (9 kg) et de
téflon (5,7 kg), a été placée a l'intérieur d'uitelg en acier de 6,4 mm d'épaisseur et 65 cm
de diametre semblable & celles des usines deidiffgazeuse. La Figure | - 26 montre que le
matériau simulant I'Uf se distingue nettement au milieu du tuyau [65]n®Dé&e spectre
gamma total (sans sélection spatiale), le picuariium est presque aussi intense que ceux du
fer, bien que la masse d'acier illuminée par lecku de neutrons signés soit quatre fois plus
grande celle de I'uranium. Dans le spectre corredgnt au simulant de I'YRuniguement (a
l'intérieur du tuyau), les pics du fer sont consaddement atténués. Le pic observé a environ
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1,35 MeV est d au fluor. Le pic du carbone a MV est visible dans les deux spectres car
il est présent dans I'acier ainsi que dans le maatéimulant I'UE (dans le téflon ¢F,).
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Figure | - 26. Spectre gamma d’une virole en ac@mtenant un matériau simulant I'JFet spectre du volume
intérieur seul (simulant d’U{F [65].

Cette technique est aussi utilisée pour la caligetédn élémentaire des colis de déchets
radioactifs afin de détecter les éléments préstaris des zones d’intérét telles que des objets
ou hétérogénéités repérés dans une matrice hom@géhear imagerie photonique. Cette
application fera I'objet du chapitre 4 de la thése.

3.2.3 Le systeme EURITRACK

Le projet EURITRACK, mené entre 2004 et 2008, visaiaccroitre la sécurité des ports
maritimes au travers du développement d’'un systeéomeintrusive d’inspection neutronique
pour détecter des explosifs ou autres substandeguge dissimulées dans des conteneurs de
transport maritime. Le concept de base consisgpé@rer une zone suspecte dans le conteneur
par radiographie photonique (scanner a rayons A dgjstant pour camions) et a focaliser
I'interrogation neutronique sur cette zone grada gechnique de la particule associée, afin
d’identifier la présence de matieéres suspectes oiwcatgrebande pour éviter d’avoir a
décharger inutilement des conteneurs [67] [68].[&8] projet européen Eritr@C, mené entre
2008 et 2010, a consisté notamment a optimiseydeeme de détection [70], la base de
calibration [71] et le traitement des données [73]. Une grande partie des travaux de thése
est inscrite dans le cadre de ce projet.

Comme précédemment, cette technique permet d’fantes matieres suspectes grace a
'analyse spectrométrique des rayonnements gamnismsthite aux interactions neutroniques.
Les spectres de raies gamma sont caractéristigeesisdtopes des éléments chimiques
contenus dans I'élément de volume analysé. LessKplayant des proportions en carbone,
oxygene, azote et hydrogéne particulieres (richesxggene et en azote), il est possible de les
différencier des autres matieres organiques inaffeaggrace aux proportions relatives de ces
eléments.

Le systeme de mesure, développé dans le cadre deropet est dénommeé Systeme
d’Inspection par Neutrons Signés (TNITagged Neutron Inspection Sysjemtilise la
technique de la particule associée. Ceci permenéliarer la sensibilité en n’inspectant que
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la région suspecte du conteneur et de limiter foete la complexité de la source de neutrons
et la dose délivrée aux marchandises par rapposystéme PFNA, qui se fixe pour objectif
de scanner l'intégralité des conteneurs, d’ou ntensité de faisceau nécessaire supérieure de
plusieurs ordres de grandeur. Le concept du TNé&adéveloppé en Europe juste avant le
projet EURITRACK [74] [75] [76] [77] [78] qui a petmis de l'intégrer dans un portique
d’'inspection et de réaliser une démonstration aescconteneurs réels.

Le design général du dispositif EURITRACK a étéimiéket optimisé par simulation
numérique afin d'atteindre les performances de mneesecherchées. Les principaux
parametres ont été spécifies (émission neutronioueerture du faisceau signé, efficacité et
résolution en énergie des détecteurs gamma, résoliémporelle de la mesure des
coincidences, blindages, etc...) et quantifies ploutgsignal utile, rapport signal sur bruit,
taux de comptage total, etc...) [79]. La méthode idaukation a été validée par la suite a
l'aide de résultats expérimentaux [80] [81], comfant ainsi les performances calculées. La
Figure | - 27 montre le design final retenu pousysteme d’inspection qui est constitué :

d’'un générateur de neutrons a particule associpepé d'un détecteur alpha

pixellisé (matrice de 8x8 scintillateurs YAP: Ce);

. de trois ensembles de détecteurs gamma : 16 piacéessus du conteneur
(ensemble « supérieur »), 2 a proximité du générateensemble en
« émission ») et 4 a l'opposé vis-a-vis du contendansemble en
« transmission »);

. d’un détecteur de neutrons (scintillateur organilipuiede) placé a I'opposé du
générateur destiné a mesurer I'atténuation newjuenpar les marchandises;

» d’'un systéme électronique d’acquisition et de éraignt du signal;

d’'un systéme informatique général de pilotage dpakitif et de I'acquisition,

de centralisation et d’analyse des données (y dsnigpradiographie X et les

informations sur les marchandises), et d’aide grise de décision pour les

utilisateurs finaux (douaniers).

Blindage en plomb
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Figure | - 27. Design général du systeme d’inspeatieutronique TNIS du projet EURITRACK.
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Au cours d’une inspection, le camion transportantdnteneur est positionné de maniere a
aligner le générateur de neutrons et la régionspeicter et le bloc d’émission contenant le
générateur est positionné a la hauteur de I'élémentolume suspect. Le bloc transmission
est placé en face du bloc d’émission, a la mémeshau

Dans le dispositif d'inspection, le générateurisgilest composé d’un tube scellé, qui utilise la
réaction de fusion deutérium-tritium pour générarneutron de 14 MeV et une particule

alpha, et d'un détecteur alpha pixellisé. Le tubellé été réalisé par la société EADS

SODERN, partenaire du projet EURITRACK. Ses cara&tiques sont les suivantes :

Emission nominale : £n.s* [4x] ;

Emission maximale : 5x£.s [4n]

Durée de vie moyenne : 1000 h & mGs* ;

Dimensions physiques : diametre = 12 cm, longuelfs sm, masse = 15 kg ;
Activité tritium : 720 GBq.

La Figure | - 28 montre le tube scellé du générateuneutrons SODERN (a gauche), avec au
dessus I'excroissance contenant le détecteur &phailieu). Une enveloppe métallique de
protection, entourant le tube scellé, constitugéieérateur (a droite).

Figure | - 28. Générateur de neutrons a particsgeciée [69].

Le détecteur alpha (voir Figure | - 29) a été dappé par 'INFN [stituto Nazionale di
Fisica Nuclearg partenaire italien du projet [82]. Il est com@od'une matrice de 8x8
scintillateurs de type YAP:Ce (Yttrium Aluminium f@eskite dopé au Cérium) déposés sur
une grille d'acier inoxydable. Les dimensions deaire cristal sont de 5,8x5,8x0,5 fam
L’espace inter-cristal est de 0,2 mm. La matridenesntée dans le tube scellé du générateur
de neutrons a une distance de 15 cm de la cibkeitalen. Cette derniére étant considérée
comme ponctuelle, l'angle solide sous-tendu parqabapixel est d'environ 1,5xT0
stéradians. Les pixels sont couplés a un photoptickiteur multi-anodes, chacune des 64
anodes faisant face a un cristal. Le photomulipdiar et les cristaux sont séparés par une
fenétre en saphir de 4 mm d’épaisseur, qui sépatérieur du tube scellé de I'extérieur, sans
couplage optique pour des raisons de procédé decdibn. Les cristaux de YAP:Ce sont
recouverts d’'une couche d’argent de masse surfaciqmg.crif afin de les protéger de la
lumiéere et des deutérons diffusés. Le détecteunaalpinsi constitué définit 64 cones
d’émission de neutrons signés.
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Grille en acier inoxydable avec 2 Matrice de 8x8 pixels (a gauche) et
cristaux de YAP :Ce montés. photomultiplicateur (a droite).

Détecteur alpha monté sur le Détecteur alpha assemblé (la fenétre en saphir
générateur de neutrons. est située a 'intérieur de la bride métallique
entre les cristaux YAP :Ce et le PM).

Figure | - 29. Montage du détecteur alpha [69].

Le choix et I'approvisionnement des détecteurs gardi systeme EURITRACK, effectués
par le CEA, constitue un compromis entre les quaiteres suivants :

. l'efficacité de détection pour les photons de haumergie, typiquement de 2 a 8 MeV;

- larésolution temporelle: considérant que la vitedss neutrons de 14 MeV est voisine
de 5 cm.n$, pour inspecter des voxels d’une dizaine de cetEs daréte la
résolution temporelle de la mesure de coincidelmteaagamma doit étre de I'ordre de
la nanoseconde. En particulier, la précision dastant de détection d’une impulsion
dans les détecteurs gamma doit étre de cet ordyeadeeur;

- la résolution en énergie: pour bien séparer ettiilemles différents pics observes
dans les spectres en énergie, la meilleure résolybssible doit étre recherchée en
tenant compte des autres critéeres;

- le codt: afin d’obtenir la meilleure efficacité détection globale du systeme a budget
fixe, le ratio entre I'efficacité (proportionnelteu nombre de détecteurs utilisés) et le
prix des détecteurs doit étre pris en compte.

D’autres critéres moins cruciaux mais a prendre@npte viennent s’ajouter aux précédents,
tels que la robustesse vis-a-vis des radiationsror@gues, le bruit de fond di a l'activation,
la stabilité du rendement lumineux vis-a-vis deidmpérature ou encore le bruit de fond
naturel du détecteur. Le choix des détecteurs psé sur des scintillateurs Nal(Tl) de grand
volume qui offrent le meilleur compromis entre fEwrameétres précédents. En effet, ce type
de scintillateur peut étre produit en grande taikequi permet d’atteindre une efficacité de
détection élevée pour des photons de haute én&gi@lus, le phénoméne de scintillation
mis en jeu dans ce type de détecteur est treser@pidomparaison au processus de collection
de charges qui intervient dans les semi-conductebiosiplés a des photomultiplicateurs
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rapides, ils permettent d’atteindre une résolutemporelle de I'ordre de 2 ns, observée lors
des essais en laboratoire de détecteurs prototgadisés par I'institut polonais IP3dltan
Institute of Nuclear Studiggour confirmer le choix des détecteurs [83]. Laohdétson en
énergie de ce type de détecteurs (environ 7 % lpaaie & 661,66 keV dif'Cs et 5 % pour

la raie & 4.439 MeV dd’°C) est également suffisante pour permettre de déboew des
spectres en énergie mesurés, comme on le verréoptugnfin, les détecteurs Nal(Tl) offrent
le meilleur rapport entre le prix et I'efficacité détection.

Deux types de détecteur équipent le TNIS EURITRA@# Figure | - 30, correspondant a
deux géomeétries différentes de cristaux Nal(Tl):

des cristaux parallélépipédiques d&x®'x10” (12,7 cm x 12,7 cm x 25,4 cm), au
nombre de 16 dans lI'ensemble de détection supéetude 4 dans celui en
transmission,

deux cristaux cylindriques de"%” dans I'ensemble émission. lls ont été choisis de
plus petite taille car leur proximité par rappant@enérateur de neutrons conduit a un
taux de comptage supérieur a celui des autrestdatec

Figure | - 30. Détecteurs gamma Nal(TTx5" (& gauche) et'*5"x10" (& droite) [69].

Le role du détecteur neutronique placé dans I'ebgeimansmission, a I'opposé du générateur
de neutrons par rapport au conteneur inspectéjeeshesurer I'atténuation du faisceau de
neutrons signés par la matrice de marchandisesrmigédans le conteneur. Dans le cas d’'une
trop forte atténuation du faisceau par les matgrentourant le voxel suspecté, la mesure en
10 minutes est impossible. Ce détecteur est unilktietr organique liquide de”%5”, voir
Figure | - 31, permettant la discrimination desr@ments neutroniques et gamma grace a
leurs formes d’impulsions différenteBulse Shape Discrimination
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Figure | - 31. Détecteur de neutrons [69].

L’électronique d’acquisition et de traitement dgrsil, voir Figure | - 32, a été congue et
réalisée par la société italienne CAESogtruzioni Apparecchiatur Elettroniche Nucleari
également partenaire du projet. Elle permet de renath forme les signaux issus des
détecteurs alpha, gamma et neutronique, de détlesteroincidences, de quantifier et de
numeériser les temps de coincidence alpha-gamniéanetrdjie des photons [84]. L’ensemble
est constitué:

d’'un module d’alimentation haute tensidplVPS, High Voltage Power Supply
comprenant une voie par détecteur Nal(Tl) (22 vaaestotal), une voie pour le
détecteur de particules alpha et une voie pouétectieur de neutrons;

de 4 modules a 16 voies de discriminateurs a fnactionstante (CFDConstant
Fraction Discriminato) pour le détecteur alpha et de 2 modules suppl&ines pour
les détecteurs gamma. Leur réle est de généreignal dogique a chaque impulsion
d’amplitude supérieure a un seuil choisi, avec eperage temporel de linstant de
détection indépendant de I'amplitude de I'impulsion;

de deux modules de conversion charge-amplitude (QDGarge to Digital
Converte}. Leur role est de convertir le signal analogifelearge électrique) issu des
détecteurs gamma en grandeur numérique, ces irtiomaaétant proportionnelles a
I'énergie des photons gamma;

d’'un module de conversion temps-amplitude (TD@ne to Digital Convertgrpour
transformer la durée séparant les détections dgeatticule alpha et du neutron en
information numérique proportionnelle a cette durée

d’'une unité de déclenchemerttigger unif), qui recoit les signaux issus des CFD
alpha, gamma et neutrons, et détecte les coin@daipha-gamma et alpha-neutron et
envoie des signaux de déclenchement aux QDC eb&y T

d'une boite de séparation et de lignes a retard,sqimde les signaux issus des
détecteurs gamma en deux voies, l'une connectéeC&ilx, I'autre aux QDC. En
raison de la méthode de traitement ('unité de efédiement pilote les différents
modules), les voies reliées aux QDC doivent éttardées d’environ 100 ns et cette
fonction est assurée par des cables de lonqabinoc(la vitesse de propagation des
signaux dans les cables étant typiquement de 20s¢nia longueur est de I'ordre de
20 m par voie);

de deux cartes de traitement spécifiques, dédi¢eei@cteur neutronique, permettant
la mesure du temps de coincidence alpha-neutrobamelitude et de la forme des
impulsions a des fins de discrimination neutron-gem

d'une carte d’interfacage pour la communicationreertélectronique, via un bus
VME, et le PC d’acquisition. La connexion se far fiaison optique.

Le schéma général de I'électronique est donné gur & il - 32.
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Figure | - 32. Electronique d'acquisition et detement de signal [69].

La Figure | - 33 présente le schéma du portiqudédection intégrant le TNIS. Les différents
éléments y sont identifiés. La Figure | - 34 momgreispositif final installé au port de Rijeka
(Croatie) lors des tests de calibration menés swoanteneur d’essais.
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Mur de protection
biologique en béton
(1 m d’épaisseur)

Salle de mesure
(électronique d’acquisition
et de traitement du signal
+ PC de pilotage et
d’analyse des données)

—>

Ensemble « supérieur »
(16 détecteurs Nal(T1) 5°x57"x10°")

Ensemble « émission »

(2 détecteurs Nal(T1) 5°x5”"
et le générateur de neutrons

Ensemble « transmission »
(4 détecteurs Nal(T1) 5°x5"x10”’
et le détecteur de neutrons)

Figure | - 33. Schéma du portique final.

Ensemble de
détecteurs
superieurs

Mur de protection
biologique

i, Ensemble de
detecteurs en
| transmission

Conteneur en
position de mesure

Figure | - 34. Le dispositif final installé dans port maritime de Rijeka en Croatie durant les stec
démonstration.

La calibration du systéme, I'acquisition et le teaient de données sont I'objet de la thése et
sont décrits en détail dans les chapitres 2 et 3wjuent.
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Part Il — Elemental gamma-ray spectra database

Résumé : base de spectres gamma élémentaires

Les spectres des rayonnements gamma produits Sor B, Fe, Pb, Al, Na, Si, CI, Cu, Zn,
Ni, Cr et Ca par des faisceaux de neutrons de 1¥ ki@t été acquis avec le systeme
EURITRACK (projet européen du®® PCRD, de 2004 a 2008) en vue de l'inspection des
conteneurs maritimes avec un seuil de coupureréteque a 0,6 MeV. Ces spectres
constituent une bibliothéque de signatures élénrestatilisées pour déconvoluer les spectres
gamma résultant de l'inspection de container maesi et de calculer la contribution relative
de chaque élément dans le spectre mesuré. Susdades compositions élémentaires ainsi
déterminées, il est ainsi possible de comparerdgsltats des mesures avec les déclarations
des marchandises transportées et de détectersengeeéventuelle d’explosifs, de drogues ou
de produits de contrebande.

Cette nouvelle base de données a été testée swepllB inspections de camions effectuées
dans le cadre du projet Eritr@C (suite du projeREIRACK, de 2008 a 2010). La présence
de pics significatifs au dessous du seuil de cauptialement utilisé pendant EURITRACK
(1,35 MeV) permet de mieux identifier des élémesumme le fer, le cuivre, le zinc et le
plomb, dont les raies gamma les plus caractéristigtaent situées en dessous du seuil.

D'autre part, des calculs MCNP ont été réalisés dixerses bibliothéques de données, dont
la plus récente disponible ENDF/B-VII.0, et compaa@ix spectres expérimentaux. Un accord
satisfaisant a été observé pour les principaux &désnconstituants les explosifs et les
drogues, ainsi que pour ceux frequemment rencodta@s les conteneurs réels: C, O, N, Fe,
Al, et Si. Pour les autres éléments, toutefoisctad n'est que partiel, certaines raies gamma
mesurées étant absentes du calcul ou, au contia@isenulation fournissant des pics qui ne
sont pas observés expérimentalement. Enfin, pominke le désaccord est total, les données
nucléaires étant inexistantes dans les bibliotheqéeentes et non fiables dans les plus
anciennes.

Les calculs ont également réveélé des différenéssitnportantes selon les bibliotheques en ce
qui concerne la prise en compte de la dépendampdaare de la production de rayonnements
gamma par des neutrons de 14 MeV, ainsi que suvdksirs des sections efficaces des
différentes raies gamma. Les phénomenes de manératiutronique dans les cibles épaisses
utilisées pour acqueérir les signatures des élénpants ainsi que ceux d'auto-absorption et de
diffusion des rayonnements gamma, ont aussi ét@mévidence.

Au-dela des comparaisons qualitatives sur la pogsemn I'absence des raies gamma, une
confrontation quantitative entre expérience et satoih a été effectuée pour des éléments
importants comme C, O, Al, Si, Fe et Pb. Pour leéstéléments majeurs C, N, et O

permettant de différencier les matieres organigeese elles, I'accord entre calcul et

expeérience est correct, permettant de IégitimeitiBation de la simulation numérique dans la

partie 3 de cette thése sur le calcul des fact@errsonversions entre les fractions de coups
mesurées et les fractions chimiques recherchées.
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1 Introduction

The EURITRACK inspection system based on the APEs@kiated Particle Technique)
utilizes the interaction of fast neutrons to detletpresence of the constituent elements of the
object being inspected. This system is capableetérchining the three-dimensional spatial
distribution of the various elements in the intgated volume.

Typically, neutron-gamma Monte Carlo transport ®odee employed to simulate these
systems. It is recognized that the accuracy ofrélselts depends mainly on the accuracy of
the nuclear libraries used in the simulations. &feee, several evaluated cross-section
libraries have been examined in order to identify best data for the present modelling.

The prompt gamma rays produced by fast neutromaiatiens on the interrogated elements
have been calculated to ease interpretation oétleegy spectra obtained from the inspection
set-up and to build a database in view of datagssiag.

The most important elements corresponding to thgectton set-up and to the cargo materials
were selected for this study. Carbon, nitrogen arggen are the main components of
explosives, illicit drugs and other organic matetialhe inspection system being mainly
composed of iron and lead, the energy spectrurhesfet two elements is also calculated. The
transported materials can be sorted in three léagelies: organic, metallic and ceramic.
Therefore the energy spectra of silicon and alwmmhave also been calculated.

For this purpose, a simple thin spherical model wsesl to determine the intrinsic gamma-ray
signature of these elements avoiding neutron sigwiown and photon self-absorption
effects, and to evidence the anisotropy of the gasag production.

Then, in order to study the target effect, caleafeg with thin and thick target models have
been compared. The thick target models take inideration the experimental conditions
thus allowing a more realistic comparison with nuzements.

An experimental database has indeed been acqunegracessed, and the MCNP spectra
have been compared to experiment in view to vaitta¢ model and nuclear data used in the
simulation.

Finally, the experimental database has then tdsyeahfolding the result of more than 100
real cargo containers inspection data.
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2 Study of the gamma-ray production cross sections
2.1 Numerical model

The model used to calculate the elemental respensigown in Figure Il - 1. The target is a
small sphere of a pure element with a diameter .@f dn. It is irradiated by a mono
directional 14 MeV neutron source. The gamma-rai fls calculated in eight points
distributed around the spherical target in ordecheck if the simulation of the gamma-ray
production is isotropic.

Tagged Neutron beam 180° ” v
> JEEND o W
- 0°

Figure Il - 1. Spherical target model used to dalimuthe gamma ray production flux generated byMBV
neutrons on different elements. Dots indicate ¢tloation of the F5 point detectors.

The photon flux is calculated using the MCNP typéaby, which is a semi-deterministic
estimation of the flux at a point detector. The gaarray production cross sections used for
simulation are taken from the ENDF/B-VI and ENDR/B-libraries.

2.2 Calculated gamma-ray production cross sections

The result of the calculation is an energy histogiet the photon flux, with 1-keV energy
segmentation, where the gamma rays appear as Dmex The first reported results of
carbon, oxygen, and nitrogen flux have been caledlan several directions (see Figure Il - 2,
Figure Il - 4 and Figure Il - 5) for the two nuctdéraries mentioned above.
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Gamma rays produced by 14 MeV nendron a carbon thin target for ENDF/B-VI.0 and ENB¥F
VII.0 libraries.
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Figure 1l - 5. Gamma rays produced by 14 MeV neangron a nitrogen thin target for ENDF/B-VI.0 and
ENDF/B-VII.O0 libraries.

The gamma-ray production is isotropic with the EMB¥VI.0 library. However, when using
the ENDF/B -VII.O library, the intensity of the 4.4MeV gamma ray induced by the (n, n’)
inelastic scattering reaction of 14 MeV neutrontloe carbon nucleus, shown in Figure Il - 3,
depends on the gamma direction [85, 86]. The iften$ some oxygen and nitrogen gamma
rays also changes with the angle (see Figure BndiFigure 1l - 5), but other gamma rays are
emitted in an isotropic way.

Carbon, oxygen and nitrogen are the basic elemfentshe detection of explosives and
narcotics. However other elements are also importantthe EURITRACK system and
should be implemented in the database used fal@benvolution into simple elements, such
as iron, lead, aluminum, silicon... The gamma-rayxdk of these elements calculated with
the ENDF/B-VII.O library are reported in Figure 416 to Figure Il - 9, showing that the
gamma-ray production is isotropic for these elemeimt ENDF/B-VII.O. Calculations
performed with ENDF/B-VI.0 and other libraries hasteown the same behaviours, but the
gamma-ray intensity changes according to the brar
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Figure 1l - 6. Gamma rays produced by 14 MeV neadron an iron thin target for ENDF/B-VII.O library.
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Figure Il - 7. Gamma rays produced by 14 MeV nendron aluminium thin target for ENDF/B-VII.0 libsar
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Figure Il - 8. Gamma rays produced by 14 MeV nendron silicon thin target for ENDF/B-VII.0 library.
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Figure 1l - 9. Gamma rays produced by 14 MeV nendron lead thin target for ENDF/B-VII.O library.

It can be noticed that the ENDF/B-VII.0 databases weocessed by the Physics Department
of CEA Cadarache, whereas the ENDF/B-VI.0 librapswielivered with the MCNP package.
In order to investigate in more details the disaregy between nuclear databases, other
libraries have been tested, such as EDF/B-V.0, BBBPHA.6, ENDF/B-VI.8 and JEF 3.1.
ENDF/B-VI.8 and JEF 3.1 have also been processecH#y Cadarache.
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In order to study the discrepancies between thbsaries, the gamma-ray production cross
section (in mb) of each line has been calculated:

F5(E,)x4md? x A
e.o0.N,

o(E,) =

- F5(B) is the type 5 tally calculated photon flux (cper incident 14 MeV neutron);
- disthe distance (cm) between the target and Sheolnt detector
- Als the atomic mass of the element constitutingéinget;

- pis the density of the target (g.¢m

- eisthe thickness (cm) of the target; here thendtar of the spherical target;
- Naisthe Avogadro number.

The calculated cross sections have been plottadasction of the gamma-ray angle for each
library. Figure 1l - 10 to Figure Il - 12 show thesult of calculation for the important gamma
rays of organic elements. These graphs confirmtlieagamma-ray production is isotropic in
the ENDF/B-VI.0 library and show that anisotropydisscribed in the other libraries [86], but
with noticeable discrepancies depending on the gamays. The most recent ENDF/B-VI.8,
ENDF/B-VII.0, and JEF3.1 cross sections are glgbsilnilar. They have all been processed
by CEA Cadarache and compilation options are perldéferent than the ones delivered with
the MCNP package. In particular, the last versidiveeed by LANL with MCNP, ENDF/B-
V1.6 shows large differences for oxygen.

On the other hand, these data can be comparedaimgilation of experimental cross sections
reported in [87], see Table 1. The cross sectidnkigure Il - 10 to Figure Il - 12 are
gualitatively consistent with the experimental data

Elements Energy (MeV) o compiled in [87] (mb)
C 4.439 MeV 187+7.5
2.742 MeV 38 +3.9
O 3.684 MeV 57.6+5.4
6.13 MeV 183 £ 31
6.917 MeV 47.1+£45
1.632 MeV 21+£2.7
N 2.313 MeV 41.7+4
5.106 MeV 45.1+4.4
7.029 MeV 31.9+49
Pb 2.615 MeV 245 + 18
Fe 0.847 MeV 785 + 48
Si 1.779 MeV 403 +18
Al 1.809 MeV 184 + 10

Table 1: The compilation of experimental crossisestreported in [87].
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Figure Il - 10. Angular distribution of the gammeayrproduction cross section induced by 14 MeV magifor
the 4.439 MeV line of carbon for several nucleaatases.
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Figure Il - 11. Angular distribution of the gammeayrproduction cross section induced by 14 MeV magifor
the 6.13, 6.917, 2.74, and 3.69 MeV lines of oxyfperseveral nuclear databases
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Figure Il - 12. Angular distribution of the gammeayrproduction cross section induced by 14 MeV magifor
the 1.632, 2.31, 5.106 and 7.03 MeV lines of nigmofpr several nuclear databases.

Figure 1l - 13 shows that for iron and lead, thessr sections are isotropic. However, very
large differences can be observed between thereliffdibraries. ENDF/B-V.0 is an old
library delivered by LANL in 1974, which can explaihe observed large discrepancies, but
the differences are surprising for ENDF/B-VI.6 ahdfor the 2.615 MeV line of lead) and
JEF3.1 (for the 0.847MeV line of iron). The compda reported in [87] gives 245 + 18 mb

and 785 + 48 mb for these two lines, respectivwhjich is consistent with the ENDF/B-VII.0
library.
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Figure 1l - 13. Angular distribution of the gammeayrproduction cross sections induced by 14 MeV noastfor
2.615 MeV line of lead and 0.847 MeV line of irar Several libraries.

The graphs of silicon and aluminium (Figure Il - BHow that the cross sections are also
isotropic but with significant discrepancies betwdeNDF/B-V.0, ENDF/B-VI.O, and the
grouped ENDF/B-VI.6, ENDF/B-VI.8, ENDF B-VII.0, andEF3.1. The experimental data
compiled in [87] give 403 mb for the 1.779 MeV lioé Si and 184 mb for the 1.809 MeV
line of Al, which is quite consistent with the retdibraries for Al but much larger for Si.
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Figure 1l - 14. Angular distribution of the gammeayrproduction cross sections induced by 14 MeV no@stfor
1.779 MeV line of Silicon and 1.809 MeV line of alinum for several libraries.

In order to study the effect of anisotropy of thengaa-ray spectra, we compare in next
section the MCNP pulse height spectra calculated thie ENDF/B-VI.0 and ENDF/B-VII.O
databases.

N.B. The result of MCNP tally 5 calculations havewn that, for some elements like iron,
lead, aluminum and silicon, the flux around sommga rays does not appear like a Dirac
line but it is spread over a number of energy lses Figure Il - 15. In order to calculate the
cross section, it has been necessary to integnatdiuxes over all energy bins around the
gamma ray.
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Figure Il - 15. The flux of iron calculated with NNP F5 tally at 0° (right figure), and the zoom twe 10.874
MeV line (left figure).

2.3 Calculated pulse-height spectra

In order to obtain realistic gamma-ray spectra,eeosd series of calculations has been
performed with a type 8 pulse-height tally, by sagdhe previously calculated photon fluxes
into a 5%5"x10" Nal(T1) detector. The MCNP energy spectra eported in Figure Il - 16.
The energy resolution measured with such deted@®$ has been introduced with the
Gaussian Energy Broadening (GEB) card of MCNP.
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The energy spectrum of carbon is the same foilatries and angles because there is only
one gamma ray and the associat®ard 29 escape peaks. All spectra are indeed normalized
to the same number of counts because only the sifajpe spectrum is used to unfold the
inspection data into elementary fractions. Theesfahe quantitative discrepancies in the
cross sections observed in Figure Il - 10 have ffecieon the carbon spectrum shape. The
spectra of aluminum, lead and silicon show no aropgtfor the ENDF/B-VII.O library but
discrepancies can be observed with the ENDF/B-\ithi@ry. For iron, the spectrum is the
same for both libraries.

Concerning the oxygen and nitrogen spectra, anglitarepancies have been observed for
ENDF/B-VII.O calculations, which are also differefrom the results obtained with the
ENDF/B-VI.0 library. An average spectrum has bealtdated with the 45°, 90° and 120°
angles and compared to the ENDF/B-VI.0 spectrurcabge the top detectors used to acquire
the experimental spectra [88], [89] are positiobetiveen 45° and 135°. The result of this
comparison is reported in Figure Il - 17, showingegligible difference for nitrogen, but a
significant discrepancy for oxygen. Further, cadtions in view of experiment vs. MCNP
comparison will be performed with realistic angiegh ENDF/BVI1.0 library, and with thick
target models representing more realistically tkgeemental samples.
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Figure Il - 17. The energy spectra of oxygen aitbgen, for ENDF/B-VI.0 (black curve), and the sage of 3
angles (45°, 90°, 120°) for ENDF/B-VII.0 (red cuyve
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3 Thin vs. thick target simulations

The experimental spectra have been acquired byragting thick targets as described in
section 4. As for thin target simulations, a typ&aly has been used to calculate the flux at
different detector points located around the targetking into account the geometry of the
EURITRACK setup and specially the target-to-detecfmsitions and distances (see Figure I
- 18). Then the pulse-height spectra have beenleddc with a type 8 tally.
Az
1350. 900. [5) 450

Neutron source of 14 MeV

Figure 1l - 18. Thick target model used to caloaléhe gamma-ray production flux generated by 14 MeV
neutrons on different elements. Dots indicate tloation of the F5 point detectors.

The thick target average spectra calculated at 98°,and 135° are compared to the thin
target average spectra calculated at 45°, 90° a@t] P order to evidence only the effect of
neutron slowing down, and gamma scattering anchzteon in thick targets, see Figure Il -
19. These spectra, normalized at the high eneggneshow that there is a good agreement
above roughly 2 MeV and that the target effect yaappears below this energy. The main
effects are photon scattering and self absorptioine thick target, which increases the low-
energy Compton continuum and modifies the relapgeaks intensities. In addition, for the
samples containing hydrogen (water, melamine), ntwalification of the average neutron
energy by elastic scattering may also modify thatire peak intensities because the energy
dependence on the gamma-ray production cross seatiffers for each line.
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Figure Il - 19. Comparison between MCNP calculafianthin and thick target models with ENDF/BVII.The
black curves are for thin targets average speaialee red ones are for thick targets average igpect
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4 Experiment vs. simulation

The EURITRACK inspection portal and its major compnts have been described in chapter
1, and in various references [90], [91], [92] a@8][ To avoid the saturation of the electronic
system, the low-energy threshold was fixed to IVBS/ during the commissioning of the
system in the laboratory, which was sufficient e tframe of the EURITRACK project
because the gamma rays of the main elements oé#ttgC, N, and O) are located above this
energy. Then the gamma-ray spectra of various el=rteve been measured, among which
C, N, Na, Al, Si, Cl, K, Ca, Cr, Fe, Ni, Cu, Zn,dab [94]. This database of elemental
signatures was used to process the cargo contdatar[95]. Due to the long and difficult
process to build this database and because of Wehigditations, the threshold value was not
changed up to the end of the EURITRACK project, achiwas concluded by the
implementation of the tagged neutron inspectionesgyTNIS) on a truck inspection portal
and by a demonstration with 52 real cargo containerthe seaport of Rijeka, Croatia [96].

The Eritr@C project (European Riposte againstitlliER@fficing, DG Justice Liberty
Security “Prevention of and Fight against Crime 200which started in 2008, has provided
the opportunity to improve the EURITRACK systenviaw to find an industrial application.
Some of the main objectives are to increase thererpntal feedback, by inspecting more
cargo containers, and to improve the calibratiotalizse, data processing and decision
making software. In this context, tests showed thatenergy threshold could be reduced to
0.6 MeV without significant count losses due todléane in the electronics, thus allowing a
better identification of the elements that haveabs®e gamma rays below the previously used
1.35 MeV threshold but no distinctive signature \aosee for instance Fe and Pb spectra
reported above.

This section describes the acquisition and proogssi the elemental gamma-ray spectra of
major elements constituting explosives, illicit gsuand common transported goods: C, O, N,
Fe, Pb, Al, Na, Si, Cl, Cu, Zn, Ni, Cr, and Ca. ykeere obtained by irradiating bulk samples
of various materials (graphite, water, melamineydsainc chlorine, sodium chlorine, iron,
lead, aluminium, copper, chromium oxide, nickelcwan, and zinc) with the 14 MeV tagged
neutrons.

The construction of this new database of elemesgattra was a difficult and long-term task
because several samples used during EURITRACKW@4¢ no more available (e.g. Ni and
Cr,0O3 powders) or unpractical to transfer to Rijeka .(éiquid nitrogen), which has required
the procurement of new reference materials (e.glammae for nitrogen). In addition,
measurements have been performed in a seaporbemant with field constraints such as a
limited measurement time shared between routingbrasibns and truck inspection
acquisitions [96]. The current database, includhng list of elemental gamma-ray signatures
mentioned above, has been processed and compahdnte Carlo simulations performed
with the MCNP4C2 computer code [87] and the ENDWNIBeross section library, using the
calculation method described above and in [94]. &geriment vs. calculation comparison
allows possible lacks in the nuclear data to batified, but it is also a help to calibrate the
experimental spectra and to correct physical phemamsuch as the neutron scattering
contribution, as will be discussed below.
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4.1 Qualitative Study of elemental gamma ray spectra

Each sample is centred in the middle of an arragdafagged-neutron beams produced by the
D-T sealed tube neutron generator. The neutroncedigamma rays are detected by the 16
Nal(T1) top detectors as describe in Figure 1l - 20

]

g
i
N
|/

Figure Il - 20. Acquisition of simple elements spady the EURITRACK system.

After several hours of acquisition, the gamma-nagcsrum is obtained by selecting the pixels
of interest that intercept the sample from the saged alpha detector map, and the part
corresponding to the target in the neutron tim#igiit (TOF) spectrum as shown in Figure Il

- 21.

Alpha pixel map Neutron TOF
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Figure Il - 21. Three dimensional selection of theget volume with the segmented alpha detectdr) @ad
neutron TOF (right).

Figure Il - 22 presents a typical neutron path “@@sition”) spectrum for the "%5"x10"
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Nal(T1l) top detectors, built from the neutron TORdaalpha position information. This
spectrum corresponds to the measurement perforntbdavwgraphite sample and shows the
positions of neutron interactions along the tagigedm axis. The main elements of the setup
crossed by tagged neutrons can be identified: th& pentred around 400 mm is due to the
walls of the neutron generator and to nearby nmadterthe peak at 1300 mm corresponds to
the graphite sample; the following broad structsreue to tagged neutrons scattered inside
the sample, hitting and interacting in the Nal(@tystals and surrounding materials (lead,
iron) [94], [97]. For all measured samples, the garay spectra are obtained by setting a
position window around the sample peak and by aabig the events corresponding to
random coincidences, which can be observed in¢lative positions

Position spectrum of Graphite

12000

toooe Scattered Neutrons

000

Neutron
Generator

Counts

600D

Random
Backgroun

I

4000

_________ b\

2000

H ;.E===|IIII|IIIIIIIIIIIIIIIII

-2000 -1000 0 _1000 2000 3000 4000 5000
Position (mm)

Figure Il - 22. Example of neutron distance terattion spectrum (graphite sample) recorded byN&i€TI)

top detectors, showing the random background (greg) and the region of the graphite sample (restheth

area). The blue dashed area corresponds to thmfrad the subtracted scattered neutrons.

The position window of the sample was chosen tamiie the scattered neutron left tail, but
a subtraction of its residual contribution was rsseey for some samples. The energy
spectrum of scattered neutron events is showngur€ill - 23. The small peaks are related to
iron and lead materials surrounding the Nal(Tled#drs.

Scattered neutron spectrum
0.847 MeV (Fe)

0.014
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0.01 1.238 MeV (Fe)
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Figure Il - 23. Gamma-ray spectrum of the scatteredtron measured with a wood target used for tily d
energy calibration. A large number of such calioratdata have been summed to obtain a good counting
statistics.
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The experimental energy spectrum correspondinght® draphite sample (pure carbon
signature) is reported in Figure Il - 2As expected from nuclear data [87], the carbon
spectrum shows no gamma ray below the former 1.38/ Mlectronics threshold and
therefore the new 0.6 MeV threshold will not impeowarbon detection. As can be seen in
Figure Il - 22, it is not possible to suppressrehfithe scattered neutron contribution by TOF
selection. Therefore, a fraction of the scatteredtron spectrum shown in Figure Il - 23 was
subtracted to get a better agreement with simulatio

0.024

0.022 Carbon

0.0z n
4.439 MeV — Experiment
\ (target TOF window)
— Experiment minus
+* escape scattered neutron Experiment
— MCNP Reaction E'keV 0 1 Ao, (Ao/ 6) mb
12C(n,n") 4439 187+7.5(4.0%)

o018

0018
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0.012

.01
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2" escape

I|IIII|IIIIIIIIIIIII\I—J-III—IllllI_IIIII
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Energy (MeV)

Figure Il - 24. Experimental and calculated gamma-spectra of carbon (graphite sample), and thie tab
cross section compiled in Simakov & al.
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It was generally observed in the TOF (or “positipgpectra that the largest scattered neutron
contributions occurred with samples containing bgeén (e.g. water, melamine, wood) or
carbon, (see Figure Il - 25), due to large elasti@ttering cross sections. For these samples,
the agreement with calculation also required thrgelst scattered neutron fraction to be
subtracted, while this contribution is much reduded metallic samples in which no
subtraction of scattered neutron is needed.

5000
) Scattered W ater i | Scattered
60001 Melamine target .| neutrons
frget neutrons - 9 |
5000 \ \ S
4 4,
4000 1o i \ 3000 ,“"’ % y
;o™ \ K
A ’ gl
3000 / \ el '
f Y, 2000 Iy \
Vo ﬂ""y. J 3
2000 \/ AN RO e
ay 1000
1000 e

-2000  -1000 0 1000 2000 3000 4000 >_5—600 o -2000 -1000 0 1000 2000 3000 4000 5000
Position (mm) Position (mm)

7000 Sand i 14000 Iron
target \ target
6000 \ i | Scattered 12000
5000 neutrons 10000 \ Scattered
neutrons
4000 /_A_\ 8000
A
3000 FAN 6000
2000 - Aod Ny 4000 ™ N
1000wt e 2000ty

-2000 -1000 0 1000 2000 3000 4000 5000 ©7"2000 1000 0 1000 2000 3000 4000 5000
Position (mm) Position (mm)

Figure Il - 25. “Position” spectra showing the largontribution of scattered neutrons for materéalstaining
hydrogen (melamine, water).
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Figure 1l - 26 shows the spectrum associated togemymeasured with a water sample
(reminder: fast neutrons do not produce gamma oaylydrogen), after subtraction of the
random background. As for carbon, there is no Usemfformation below the former 1.35
MeV threshold; hence its identification will not bieéectly improved. As already mentioned,
the EURITRACK system is located in a seaport emritent and measurements must comply
with field requirements. Thus, acquisition times ahorter and counting statistics are not as
good as for previous spectra measured in the l&dogr§o4]. In addition, a large scattered
neutron contribution was subtracted to fit to ta&alated spectrum.

On the other hand, the significant discrepancy betwexperiment and simulation for the
3.089 MeV gamma ray of oxygen has already beenrebddy other groups working in the
same field [98] and [99].

| —— Experiment Oxygen
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scattered neutron 0(n,n) 087 6.2+1.1(18%)
0008~ — MCNP

() | 1755 |  6.8+1.2(18%)
() | 1955 |  6.143.9(64%)
() | 2742 | 38:3.9(10%)
(na) | 3089 | 222.1(9.5%)
) | 3684 | 57.6:5.4(9.8%)
(na) | 3854 | 33.8+4.4(13%)
) | 4439 | 17.2:2.2(13%)
() | 6130 | 148+10(6.9%)
) | 6130 | 183:31(17%)
() | 6917 | 47.124.50.6%)
) | 7117 | 53.445.4(10%)
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0.006 1* escape of 6.130 MeV
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Figure Il - 26. Experimental and calculated gam@naspectra of oxygen (water sample), and the tabézoss
sections compiled in Simakov & al.
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Plastic containers filled with a melaminesgNg) powder have been used to determine the
nitrogen spectrum. Since melamine contains cartios,last should be subtracted from the
melamine energy spectrum in order to get the pitregen contribution. The subtraction is
not straightforward since carbon and nitrogen hgamma rays at 4.439 MeV and 4.442
MeV, respectively, which cannot be separated duentinsufficient energy resolution of the
Nal(Tl) detector. Its FWHM (Full Width at Half Maxium) is indeed roughly 5% at this
energy, i.e. about 200 keV [92]. The amount of oarto be subtracted from the melamine
spectrum was determined on the basis of a compangth the carbon-free spectrum
measured with liquid nitrogen during the laboratogynpaign [94], the subtracted fraction is
0.27. The amount of carbon that was subtractedvallo keep a good agreement (above the
former 1.35 MeV threshold) between the nitrogercepen measured with melamine and the
one previously acquired with liquid nitrogen.

Figure Il - 27 presents the low-energy thresholdcsppm associated to nitrogen, where a
gamma ray at 0.727 MeV due to th®(n,n’) reaction clearly appears below the earlier
1.35 MeV threshold, which may improve nitrogen d#atn. As previously, counting statistics
is not as good as in the laboratory, but it is isight to test the new database with the
0.6 MeV threshold.
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Figure Il - 27. Experimental and calculated gamanaspectra of nitrogen; (melamine sample afterragtibn
of the carbon and neutron contributions), and aélfsetof cross sections compiled in Simakov & al.

The experimental spectrum of an iron sample is ntedoin Figure Il - 28. Two intense
gamma rays can be observed at 0.847 and 1.238 MeVodthe (n,n") and (n,2n) reactions on
*Fe and®‘Fe. As they were cut by the previous 1.35 MeV etett threshold, iron
identification should be greatly improved with tmew database. No subtraction of the
scattered neutron contribution was performed htre, agreement with simulation being
satisfactory. It can be noticed that the energplug®n used to broaden the gamma lines in
the simulation is slightly optimistic compared toetmean resolution of the top Nal(Tl)
detectors observed in the measured spectrum.
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Figure 1l - 28. Experimental and calculated gamana-gpectrum of iron (pure sample), and the tablerogs
sections compiled in Simakov & al.

The spectra of Al, Cu, Ni, Ca, Zn, and Pb were ioleth by irradiating pure samples (metallic
blocks, powders, or granulates). However, to obtagpure signature of the other elements
(Si, Cr, Cl, and Na), it was necessary to subtpachsite contributions since pure elemental
targets were not available. For instance, sand §Si@d chromium oxide (@D3) were used
to obtain the signature of silicon and chromiungpesctively, after subtracting the oxygen
spectrum. A zinc chloride (Znglpowder was used to provide, after subtractiomziot, the
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chlorine spectrum, which was itself subtracted sodium chloride (NaCl) salt measurement
to obtain the sodium signature. Owing to theseragbons, the spectra are less precise and
reliable than those obtained with pure element nas$e In addition to the worsening of
counting statistics, neutron slowing down sligtdlffers from one sample to the other, which
may introduce distortions when subtracting a gamayaspectrum acquired with a different
neutron energy spectrum.

Figure Il - 29 shows the silicon spectrum obtaingtth a sand (Sig) sample after subtraction

of the oxygen signature, showing only a small addal peak below 1.35 MeV. The
agreement with calculation is satisfactory and ihdt necessary to subtract scattered neutron
contribution to the experimental spectrum.
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C ) Si(na) | 390 25:4(8%)
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Figure Il - 29. Experimental and calculated gammanaspectra of silicon; (SiGsample, after subtraction of the
oxygen contribution), and the table of cross sesticompiled in Simakov & al.

Figure 1l - 30 shows several gamma rays below M8% useable for zinc identification. No
scattered neutron contribution was subtracted. i@ndther hand, all recent nuclear data
libraries useable in MCNP lack gamma-ray productiomss sections for zinc. Only an old
database includes unrealistic data, therefore lonleded spectrum is presented. There is also
no experimental data in [87].
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Figure Il - 30. Experimental gamma-ray spectrurzio€ (pure sample).

Figure Il - 31 shows the chlorine spectrum obtaingth a ZnCh powder after subtraction
of the zinc signature, as well as smaller carbdasff container) and scattered neutron
contributions. Counting statistics in the net spautare not excellent due to these necessary
subtractions. Peaks appear below 1.35 MeV, Pegbsaapelow 1.35 MeV, some of them
near 0.8 and 1 MeV being possibly associated &s@uwal zinc contribution, because they are
not present in the calculation or in the data regabin [16]. However, the subtraction of a
larger zinc fraction leads to unrealistic hollowsggative peaks”). The reason could be small
differences in the energy calibration between th€lZand Zn acquisitions, which could not
be determined precisely enough owing to the insigffit counting statistics on each detector.

0.002 (n,n) | 3163 73+15(21%)
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Figure 1l - 31. Experimental and calculated gamma-gpectra of chlorine (ZnCkample, after subtraction of
the zinc and neutron contributions), and the tableross sections compiled in Simakov & al.
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Figure 1l - 32 shows the sodium signature obtainéth NaCl salt, after subtraction of the
chlorine signature, as well as a small scatteredrae contribution. As for chlorine, statistics
in the net spectrum is not excellent. A significpeak is present at 1.275 MeV, below the
former 1.35 MeV threshold, but the agreement wéltwation is not satisfactory.
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Figure Il - 32. Experimental and calculated gamanagpectra of sodium (NaCl sample, after subtraatiothe
chlorine and neutron contributions), and the talbleross sections compiled in Simakov & al.

Figure 1l - 33 shows also gamma rays below 1.35 Me¥able for aluminium identification,
and a quite correct agreement between experimeshtcaltulation. No scattered neutron
contribution was subtracted to the experimentatspm.
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Figure 1l - 33. Experimental and calculated gammanaspectra of Aluminium (pure sample), and theetatl
cross sections compiled in Simakov & al.

Figure Il - 34 shows a significant peak below the 35 MeV threshold (0.803 MeV gamma

ray), which will improve lead identification. On ehother hand, the agreement between
experiment and calculation is not satisfactory,eegly for the 1.095 MeV peak expected

from simulation and literature [87] but not obseheere. No scattered neutron contribution
was subtracted to the experimental spectrum.
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Figure Il - 34. Experimental and calculated gamana-spectra of lead (pure sample), and the tablerads
sections compiled in Simakov & al.

Figure Il - 35 shows the chromium spectrum obtawat a CpO3; sample after subtraction
of the oxygen pure signature, showing additionalkgeat 0.935 and 1.334 MeV, which were
totally or partially cut by the former 1.35 MeV #shold. The agreement with calculation is
satisfactory. No scattered neutron contribution su#stracted to the experimental spectrum.
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Figure Il - 35.Experimental and calculated gamma-ray spectra mfnasium (CrO; sample, after subtraction of
the oxygen contribution), and the table of crosgises compiled in Simakov & al.

Figure Il - 36 shows several gamma rays useablecémper identification, which were
formerly cut by the 1.35 MeV electronic thresholthe identification of copper will be
significantly improved with the new database. Hoemr\the agreement between experiment
and calculation is not excellent. Copper gamma y4.115, 1.163 and 1.179 MeV are
reported in [87]; the MCNP calculation provideseak that seams to be centered on the 1.115
MeV line. In contrast the experimental spectrunvgha broad peak more consistent with the
data of [87], apparently gathering the 1.115, 1.468 1.179 MeV gamma rays, which cannot
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be separated due to an insufficient energy resolutf the Nal(Tl) detectorl60 keV). No
scattered neutron contribution was subtractedd@iperimental spectrum.

0.024 — c
- opper
0.022 pp :
0.962 MeV Experiment
0.02 Reaction | E keV | g+ Ag, (Ad/ 6) mb
0.018 1.163 & 1.179 MeV Cu(nm) | 670 44+19(44%)
0016 / (nn) | 899 21£2(1%)
= —— Experiment (nn) | 962 202424(12%)
: 0.014 1.327 MeV . v
% 0.012 C ‘/ (target TOF WmeW) E:E; 1917175 82:*::159((221;?/))
o ' - — g - 0
S onfE MCNP () | 1163 |  65:13(20%)
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0.004 (nn) | 1482 58+10(18%)
0.002/ (nn) | 1861 37:9(24%)
u : 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 1 1 I
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Figure 1l - 36. Experimental and calculated gamiaspectra of copper (pure sample), and the tabéeoss
sections compiled in Simakov & al.

Figure 1l - 37 shows the calcium spectrum obtaimeth a 2 kg sample of pure calcium
granulates, showing additional peaks at 0.770 aB820MeV, which were cut by the earlier
1.35 MeV threshold. The agreement with calculatsgonot fully satisfactory, even if the main
expected peaks are present. Finding the origimefdiscrepancy between the measured and
calculated continuums requires further investigetiobecause the scattered neutron
contribution, which was not subtracted here togkperimental spectrum, cannot explain the
observed difference concerning the continuum bebweV with such a small, non
hydrogenous target. On the other hand, countintista is not excellent, despite about 7
hours of acquisition time (interrupted by truck pestions), because of the small mass of
calcium (2 Kg).
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Figure Il - 37. Experimental and calculated gam@anaspectra of calcium (pure sample), and the tabtross
sections compiled in Simakov & al.
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Figure Il - 38 shows the nickel spectrum obtainétth\a pure sample, showing useable peaks
below or partially cut by the earlier 1.35 MeV tdineld. The global shape of the spectrum is
correctly reproduced by the simulation, but theeagrent below 1.5 MeV is not very
satisfactory concerning the relative peaks inte@asitNo scattered neutron contribution was
subtracted to the experimental spectrum.

- 1'[11[;4‘@1.334 MeV Nickel :
0.014 [— Experiment
- 1.454 MeV Reaction | E keV | 0 Ao, (Adf o) mb
otz —— Experiment Ni (n,m) 826 25+4(16%)
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5 " — MCNP (nn) | 1004 75+13(17%)
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£ oooe () | 1173 | 81x15(18%)
E C (ma) | 1213 |  114+19(17%)
© 0.006 (nnp) | 1223 6247(11%)
C (n2n) | 1334 | 211:24(11%)
R (np) | 1378 30£5(15%)
E (n) | 1454 | 242427(11%)
o002 (nn) | 2159 10£3(30%)
U_...I....I....I....I....I....I....
0 1 2 3 5 B 7 8

4
Energy (MeV)
Figure Il - 38. Experimental and calculated gamaaspectra of nickel (pure sample), and the tableross
sections compiled in Simakov & al.

In conclusion, the observed discrepancies betwegrerenent and simulation show the
necessity to acquire experimentally the pure elérdatabase. A full numerical calibration is
not possible due to the lack of precision and bditg of tabulated nuclear data concerning
several elements.

In the next section, a quantitative comparison Wil performed for the most important
elements.

4.2 Quantitative study of gamma ray spectra

The experimental spectra of simple elements likeOC,Al, Fe and Pb, and composite
elements like melamine §B¢Ng), wood (H:C22012) and silicon dioxide (Sig), have been
measured with simple geometries such as the ongnshioFigure Il - 39 and compared with
MCNP calculations. For the MCNP calculation, theitnen-induced photon flux is estimated
with eight point detector tallies (type 5 tally KICNP) located above the target between the
two layers of the EURITRACK top gamma-ray detectsl®wn in Figure Il - 39. The
obtained photon fluxes are injected in the smaifaf the Nal(TI) 5%5"x10" detector.

The basic model of MCNP represented by a conicairbdid not interpret the experimental
square-shaped tagged beam correctly. Therefordrubeexperimental beam shape has been
modeled with MCNP by using a parallelepiped collionacell with a neutron importance
equal to zero) to convert the conical beam intg@wase beam having the same dimension as
the experimental one.
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Figure Il - 39. Simulated setup of the water thagjuisition.

The spectra obtained with the different sampléedisn Table 2, as well as the Monte Carlo
simulations, are presented and discussed.

Table 2. Geometric information of the differentgetr setups.

Source Target _ Dimensions
Target tq target |to Qetector Densng/
dlsitcarg;:e d|s(§7r11;:e g/em X (cm) Y (cm) Z (cm)
Graphite 104 89 1.75 20 30.1 20
Water 103 96 1 25 14 14
Lead 95 100 11.2 5 20 40
Iron 96 97 7.4 1 41 445
Melamine 95 89 0.95 15 20 10
Wood 101 91 0.6 46 40 17
Silicon 85 93 1.75 15 20 6
dioxide
Aluminium 94.5 100 2.66 Diameter = 20 cm 22.5

4.2.1 Water sample

The time-of-flight (TOF) spectrum of the water sdengs presented in Figure Il - 40. The
black vertical lines show the limits of the randdmackground region, which has been
subtracted from the areas of interest. The firgtkpeomes from the walls of the neutron
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generator itself and from the surrounding materidlse second one represents the water
target, and the broad following structure is dugatgged neutrons scattered inside the sample,
hitting and interacting in the Nal(Tl) detectorsdasurrounding materials (iron parts of the
portal, lead collimators). The energy spectrumhef part of the TOF spectrum selected with
the red lines shows the presence of oxygen pedieseas the part selected with the blue lines
represent the scattered neutrons spectrum.

In order to obtain the net oxygen spectrum, thetrdmrtion of scattered neutrons must be
subtracted. The scattered neutron contributionhan water energy spectrum is due to an
overlap in the TOF spectrum between these two Egia estimate the amount of scattered
neutrons in the water sample TOF peak, the peakscited to water and to scattered
neutrons have been modeled with the Gaussian @mscthown in Figure Il - 40. The fraction

of the neutron signal to be subtracted has beématsid to be about 28%.
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Figure Il - 40. Above, TOF spectrum of the wateigéd acquisition and fit of the useful time peakhaiwo
Gaussian functions: red for oxygen and blue fottspad neutrons. Below, the energy spectra correfipg to
the oxygen and scattered neutrons signatures.

The result of this subtraction is shown in Figure #1. The agreement of simulation with
experiment is globally correct, expect for the 3.08eV gamma ray. As already noticed in
section 4.1, this discrepancy has been observeath®r groups working in the same field,
[98] and [99].
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Figure Il - 41. Experimental (red) and simulatedh¢k) energy spectra of oxygen. The grey lines espnt
envelop simulation spectra with minus and plus 20%ystematic uncertainties.

0

In addition to large statistical uncertainties, d¢h to the limited acquisition time available
for physics experiment on the Rijeka seaport andheo restricted number of gamma-ray
detectors, systematic errors have been taken intouat in the comparison with the
experlmental spectra. The most important caussgstématic errors are:
The uncertainties of the cross sections used in MGMhulations. An illustration of
the very large spread in the available experimedtdh is reported in [87]. The
compilation of these gamma-ray production dataeported with large standard
deviations generally in the range [110-20%.
The anisotropy of the gamma-ray production crossti@es calculated with
ENDF/BVII.O library (see part 2). This is takenordccount by the different positions
of F5 tallies.
The modeling uncertainties or approximations:

« geometrical description of the neutron beam anti@fsetup

« geometry, density, and composition of the samplenas,

« two steps of calculation (tally F5 and F8) and tttem leakage of information
on the gamma-ray incident angle in the detectordedd, the F8 calculation
considers that the direction of the gamma ray®ipgndicular to the detector
surface, which is not the case in reality, see féidu- 39. To limit the impact
of this approximation, we only used the three pafrsop detectors directly
located above the target, instead of the wholesixtletectors

High count rate related count losses in the datmiaition system and data filtering
must be taken into account when scaling simulatiesults for a quantitative
comparison with experiment. Count losses have bieeited by the use of a low
neutron emission rate, with a total isotropic emissof 107 n/s, among which
approximately 1% of tagged neutrons. This leadsgs than three thousands of useful
alpha-gamma coincidences per second to be procbyshé EURITRACK front-end
electronics. The dead-time being close to 5 pensdly due to the QDC conversion
time [100], count losses are lower than 1.5%. Gndther hand, a filtering algorithm
is used to suppress multiple alpha or gamma hitd, ather unwanted events. The
filtering ratio between good and total events gn#icant, typically 50%, and only
good events have been used to scale calculatiorfgeackion of the rejected events
could however lead to real events, such as thecict@nce between one alpha particle
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and two cascade gamma rays induced by the taggeadneThe fraction of events
rejected due to a gamma multiplicity larger thame @& generally smaller than 10%,
among which these cascade gamma rays. This leadBghily underestimate the
experimental signal with respect to simulation, the bias should not exceed a few

percents.

To simplify, we have qualitatively estimated théatwe standard deviation associated to the
simulated spectrum to be about 20%, which is ursienated for some specific gamma rays
suffering from doubtful or erroneous nuclear datad which conversely is overestimated in
infrequent cases like the well-known carbon 4.438Wline. Therefore, experiment vs.

simulation plots shown in Figure Il - 41 and in h@aragraphs include two envelop spectra

around the calculated one (£ 20%).
4.2.2 Graphite sample

The TOF spectrum of the graphite sample is showFigare Il - 42. The energy spectrum of
the part of the TOF spectrum selected with theliees shows the presence of the carbon
peak and its first escape, whereas the part sdl@adth the blue lines represent the scattered
neutrons spectrum.

In order to calculate the fraction of the subtrdcteattered neutrons, the peaks corresponding
to the carbon target is fitted by two Gaussian fiams representing the signal of carbon (in
red) and the scattered neutrons contribution (16%lue), respectively.
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Figure Il - 42. Above, TOF spectrum of the graphi#eget and useful area fitted with two Gaussiarctions

(red for oxygen and blue for scattered neutron®loB, energy spectra corresponding to the carbah an
scattered neutron signatures.

The comparison between the simulation and the éewpetal carbon spectrum after the
subtraction of scattered neutrons contribution showFigure Il - 43 is very satisfactory.

2500
Carbon

4.439 MeV

T es i\rﬂj'
i’

2000

1500

Counts

1000

500 [l

&.JL A PP

1 2 3 4 5 [ 7 8
Energy (MeV)

Figure Il - 43. Experimental (red) and simulateda¢k) of carbon energy spectra. The dashed gresslin
represent envelop simulation spectra with minusgnsl 20% of systematic uncertainties.

o

4.2.3 Melamine Sample

Figure Il - 44 shows the TOF spectrum of the metesample. The peak corresponding to
the melamine target is fitted by three Gaussianctfans. The first one represents the
melamine signal and, in order to describe the sludiptee scattered neutrons contribution in
the TOF, two additional Gaussian functions havenhesed.
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Figure Il - 44. Above, TOF spectrum of the melamiaeget and useful area fitted with three Gausgiantions
(red for oxygen and blue for scattered neutrons).

The fraction of the subtracted neutrons is about &#ich was considered as negligible, and
no subtraction of the scattered neutron contrilbutias been performed. Figure Il - 45 shows
that the agreement between simulation and expetirmaatisfactory.
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Figure Il - 45. Experimental (red) and simulateda¢k) of melamine energy spectra. The dashed greg |
represent envelop simulation spectra with minusgnsl 20% of systematic uncertainties.

4.2.4 Sample of silicon dioxide (SiQ)

Sand (SiO2) has been used to observe the peakiscohswhich is commonly observed in
real cargo containers transporting ceramics, gfdssiglass wool, etc. The energy spectrum
of the part of the TOF spectrum, shown in Figure46, selected with the red lines shows the
presence of silicon and oxygen peaks, whereasattesplected with the blue lines represent
the scattered neutrons spectrum. The peaks corésgpto the target is fitted by two
Gaussian functions representing the silicon dioxgignal and the scattered neutrons
contribution.
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Figure Il - 46. Above, TOF spectrum of the silicdioxide target and useful area fitted with two Gaas
functions (red for oxygen and blue for scatteredtimmmns). Below, the energy spectra correspondirthedSiQ

and scattered neutron signatures.

The fraction of the subtracted neutrons is abo@t.1Bigure Il - 47 shows that the agreement
between simulation and experiment is satisfactory.
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Figure Il - 47. The experimental (red) and simuaflelack) energy spectra of silicon dioxide. Thalusd grey
lines represent envelop simulation spectra withusiand plus 20% of uncertainties.
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4.2.5 Wood sample

Wood (H1C22012) is also been frequently found in cargo containesaesporting it as a raw
material or manufactured in furniture, toys, etigure Il - 48 shows the TOF spectrum of the
wood sample. The peak corresponding to the tasgitied by two Gaussian functions. The
first one represents the signal of the wood ands#end one is used to fit the scattered
neutron contribution in the TOF spectrum.
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Figure 1l - 48. TOF spectrum of the wood target asdful area fitted with 2 Gaussian functions iadoxygen
and blue for scattered neutrons).

The fraction of the scattered neutrons is abou¥l.8ince this neutron contribution is very
small, its subtraction of has not been performadure 1l - 49 shows that the agreement
between simulation and experiment is very satisfgciexcept for the 3.089 MeV gamma ray
of oxygen as mentioned previously.
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Figure Il - 49. The experimental (red) and simudafelack) energy spectra of the wood. The dashedy lgnes
represent the simulation spectra with minus and s of uncertainties.
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4.2.6 Metallic samples
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Aluminium can be found in cargo containers and i®rrequently observed in machines,
tools, car pieces, pipes, nails, etc. Lead is ptesethe EURITRACK portal and it can be
observed in the inspection spectra if the volumentdrest is close to a detector shield.
Indeed, due to the opening angle of the taggedrarelteam and to neutron scattering, the
spatial resolution of the associated particle tephmis not sufficient in specific regions of the
cargo container to separate the signals of thedbaadd and of the cargo. The broad structure
due to scattered neutrons in the TOF spectrum dgalheesamples is much smaller than
previously. Therefore, no subtraction of the scatteneutrons contribution has been
performed for these samples. Figure Il - 50 shdvesTtOF spectrum of the aluminum target
and the corresponding energy spectra. The expetéinand simulated spectra for iron and
lead are shown in Figure Il - 51.
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Figure Il - 50. TOF spectrum of the aluminum tar@eft). Experimental (red) and simulated (blackery
spectra of aluminum (right). The dashed gray lirgsesent the simulation spectra with minus and g6 of
systematic uncertainties.
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Figure Il - 51. Experimental (red) and simulateth¢k) energy spectra of iron (left) and lead tasdeight). The

dashed gray lines represent the simulation spadthaminus and plus 20% of systematic uncertainties
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The comparison between the experimental and sigdilabergy spectra shows a significant
underestimation (roughly a factor of two) of thauots by numerical simulations, even if the
main expected peaks are present. These measurehametdeen performed with dense and
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thick samples. Therefore, simulations have beefopeed by changing the target densities
by £ 10% to study the effect of an imprecise knalgke of this important parameter, but the
impact on the simulated spectra is negligible. Theertainty in the gamma-ray production
cross sections of Al, Fe, and Pb is a possibleecatishe observed discrepancy, but it is also
not excluded that a systematic bias has not besmtifidd so far, such as a wrong scaling
factor to convert simulation results into measuwednts.

Although the quantitative comparison is not satifey for these metallic elements, they will
be correctly identified by the unfolding algoritimecause the shape of the spectra is correct.
However, their relative proportions with respecCtoN, O, or Si would be biased if they were
to be calculated, which is not the case in the HBRACK system. Indeed, the organic
material identification only relies on the relati@ N, and O proportions, for which the
gualitative and quantitative agreement between raxe&t and simulation is correct.
Therefore, the calculation of correction factorgake into account the gamma-ray production
cross sections of these elements, as well as titeoneand gamma interactions in the cargo
materials (see chapter 3), can be performed withotiteable bias because the relative C, N,
and O counts would be the same.

5 Test of the new database with real cargo containers

The current database, including the elemental gamamaignatures mentioned above, has
been tested with recent truck inspection data pesd within the Eritr@C project. The
spectra measured with real cargo containers amded to determine the relative elemental
fractions of the transported materials, as desdribg95], [96]. Data processing with the old
and new databases are compared to show the impeoverh unfolding uncertainties. More
than 100 trucks have already been inspected witiarEritr@C project. Acquisition time for
each inspection is 10 minutes with an average aettux of 10 n/s, the tagged flux being
around 10 n/s. A typical histogram of the gamma-ray origftfosition” spectrum along the
tagged beam with respect to the neutron sourcehasvn in Figure Il - 52 for a truck
transporting metallic materials, mostly iron. Thuits of the 2400 mm wide container depend
on its position with respect to the neutron germrahe truck being positioned manually by
the truck driver under the inspection portal. Tinstfwall of the container is typically located
between 400 and 800 mm away from the peak centad 400 mm, which is associated to
the neutron generator and its surrounding matetialsigure Il - 52 the peak at 1000 mm is
due to the first wall of the container and to tlegibning of the metallic cargo.
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Figure 1l - 52. Flight path distribution associatieda 10 min. acquisition of a container transpgytmetallic
goods with an energy threshold of 1.35 MeV (lefii .6 MeV (right), showing the random backgrouddrk
area and the region related to the first part efdbntainer (diagonally dashed).

After plotting the position spectrum, the data jprecessed to produce the gamma-ray energy
spectra for neutron flight path (or “position”) wiows selected by the operator (manual
mode) or for an automatic slicing of the cargo eorer.

The energy spectra associated to the inspectedatbeee trucks transporting metallic items
is shown in Figure Il - 53pgether with the unfolding results. The spectraenenfolded with
the database of pure elemental spectra to detetimeneontribution of each element, with the
former 1.35 MeV threshold database and with the @éMMeV threshold database. The low
energy iron peaks greatly improve the identificatad iron with the new database, leading to
a spectacular reduction of the uncertainty asseditt the iron fraction.
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Figure Il - 53. Energy spectra and unfolding ressédr three containers transporting metallic goauh low-
energy thresholds of 1.35 MeV (left) and 0.6 Meiglft); the dashed vertical line represents theiaratl.35
MeV threshold. Black lines correspond to the fithwa linear combination of the pure element spectra

The energy spectra of a second series of truckspgmating fibreglass and other SiBased
materials are reported in Figure Il - 54. The d@ébecof silicon and oxygen in these
containers agrees well with the expected declaremtemals. The improvement of
uncertainties is, however, less marked than inctse of iron since the most representative
peaks of Si and O are above the earlier 1.35 Medstold.
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3 container transporting mixed goods (ground tiles ad locks)
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Figure Il - 54. Energy spectra and unfolding restdr three containers transporting siéased materials, with
low-energy thresholds of 1.35 MeV (left) and 0.6\Mgight); the dashed vertical line represents 1t&5 MeV
threshold. Black lines correspond to the fit withn@ar combination of the pure element spectra.

Figure 1l - 55 shows the energy spectra associtatdidree trucks transporting organic goods;
in the first one ("clothes"), a significant contritipn of carbon, oxygen and nitrogen can be
noted. Nitrogen is probably present in synthetibdirs like nylon. Uncertainties are slightly
improved with the new database, but again, the anisaless striking than in the case of iron
since the most significant peaks of C, O and Nabeve the previous 1.35 MeV energy
threshold.
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2" container transporting organic goods (hats, casemd bags)
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Figure Il - 55. Energy spectra and unfolding resfidtr three containers transporting organic andethigoods,
with low-energy thresholds of 1.35 MeV (left) and MeV (right); the dashed vertical line represethis 1.35
MeV threshold. Black lines correspond to the fithwé linear combination of the pure element spectra
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6 Conclusion

Gamma-ray spectra produced on C, O, N, Fe, PbiNa&|,Si, Cl, Cu, Zn, Ni, Cr, and Ca by
14 MeV neutrons beams have been recorded with tHRIEHRIACK system in view of cargo
container inspections, after reducing the initadenergy electronic threshold from 1.35 to
0.6 MeV. These spectra form a new library of eletalesignatures used to unfold the gamma-
ray spectra resulting from the inspections and dtrutate the relative fraction of each
element, thus allowing a comparison with the declajoods.

This new database has been tested with more tiatrd€k inspection data performed within
the Eritr@C project. The presence of significanakse below 1.35 MeV allow to better
identify elements like iron, copper, zinc, and leadhose most characteristic gamma rays
were cut by the earlier electronic threshold.

On the other hand, MCNP calculations have beenopedd and compared to the

experimental spectra. A satisfactory agreement deesn observed for the main elements
constituting explosives and illicit drugs and fdrose frequently measured in real cargo
container: C, O, N, Fe, Al, and Si. For the othiements, however, the agreement is only
partly correct, some measured gamma rays beinghtlo$ehe calculation or, conversely,

simulation providing peaks that are not observegegrmentally. For zinc, calculation does

not even provide any reliable result.

Monte Carlo calculation have also evidenced theukmgdependence of the gamma-ray
production with 14 MeV neutrons, and the importarafe photon self absorption and
scattering, as well as neutron moderation in thektklargets used to acquire pure element
signatures.

A quantitative study has been performed for singdaments like C, O, Al, Fe and Pb, and
composite elements like melamine, wood and sildioxide. Fortunately, for the three major
organic C, N, and O elements, the agreement i®cbbetween calculation and experiment.
This is of importance as numerical simulation whié extensively used to study the
modification of their relative signatures due taummen and gamma-ray interactions in the
cargo containers, see part 3 of this thesis.

In the next chapter, the simulated database willubed to unfold realistic inspection

simulations with explosives and illicit drugs hiadim various cargos. Numerical simulation
will also be used to study the impact of neutronderation and gamma attenuation in the
cargo in view to correct these effects in the gatecessing algorithms.
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Part Il — Conversion of counts to chemical ratios

Résumé : conversion des ratios de coups en propants chimiques

La déconvolution des spectres gamma mesurés avegstéeme d'inspection des neutrons
signés EURITRACK fourni des les fractions de coues éléments C, N, O qu’il faut

convertir en proportions chimiques pour pouvoirfaiéntier les matiéres organiques
(explosifs, drogues, produits bénins, produitsal@rebande).

Un ensemble de facteurs de conversion a été &bt le code MCNP et la bibliothéque
ENDF/B-VII.O, prenant en compte la modération desutrons et l'atténuation des
rayonnements gamma dans les marchandises trarespofi@&s facteurs ont été validés
expérimentalement avec des cibles épaisses nueas (fmmteneur) puis en différentes
positions dans une matrice test en fer de dengdté O

L'utilisation de ces facteurs de conversion a dps@té testée grace a des données de
simulation correspondant a l'inspection de matéridiicites (TNT, cocaine) placés en
différentes positions dans diverses matrices. Gasuls ont permis d’estimer les biais
systématique entre les ratios chimiques réelsiwet obtenus grace aux facteurs de conversion
pour chacune des situations simulées, indépendahdasrincertitudes statistiques.

Ensuite, des spectres correspondant a des inspecéalistes en 10 minutes d’acquisition ont
été calculés avec les fluctuations statistiquescédss, afin de tester le processus complet de
traitement des données, et notamment la combinades incertitudes aléatoires et
systématiques par une méthode de Monte Carlo. &aitra montré que le démonstrateur
actuel EURITRACK pourrait étre sensiblement amélidans un futur systéme industriel en
utilisant plus de détecteurs, ainsi qu’un écrammgection autour du générateur de neutrons
pour limiter le bruit de fond aléatoire di a sonisgion totale isotrope, dont le faisceau de
neutrons signés ne représente qu’'une trés peatitédn de I'ordre du pourcent. Les résultats
montrent cependant qu’avec un systeme industriepcenant typiquement deux a quatre fois
plus de détecteurs (selon la possibilité ou nom dreplémenter sous les camions) et un
générateur de neutron supplémentaire (pour inspéztéace opposée du conteneur), les
explosifs et les drogues peuvent étre détectésagabiglité dans la grande majorité des cas
étudiés.

Des données d'inspection de conteneurs réels chdeyénatieres organiques (bois, tissus,
papier) ont également été traitées afin de tessgefdcteurs de correction dans des conditions
opérationnelles, confirmant la capacité du syst&tRITRACK existant a identifier ces
matériaux, mais aussi la nécessité d'amélioraatassques de comptage.
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1 Introduction

The development of non-intrusive devices for théeed®n of explosives hidden in cargo
containers is playing a major place in Homelandu8gcR&D programs. Controls based on
X- or gamma-ray scanners provide only informatiortloe shape, position, and density of the
transported goods and can be greatly improved bByude of fast neutrons, which give
information about elemental composition of thedraded good$101]. Prompt gamma rays
following fast-neutron-induced reactions are spedid a given nucleus and can be used to
identify chemical elements. Consequently, the ymidgpecific gamma rays in the recorded
energy spectrum can be related to the amount otdneesponding element. In particular,
explosive materials can be in principle identifisg means of fast neutron interrogation and
discriminated against common goods, due to theécifip oxygen-to-carbon (O/C) and
nitrogen-to-carbon (N/C) chemical ratios. Howewe detected gamma-ray yield can be
strongly affected by photon attenuation and neutn@deration effects in the cargo container
materials. Consequently, in order to avoid misidigation, the O/C and N/C ratios inferred
from the measured gamma-ray spectrum have to Ibeated for the above effects.

In a first approach within the EURITRACK projeah analytical method has been developed
to obtain the chemical oxygen-to-carbon and nitnetgecarbon ratios from the gamma-ray
energy spectra [102].

One of the main objectives of the Eritr@C projecta improve data processing and decision
making software. In particular, statistical andteygatic errors have to be studied in more
details. Statistical errors come from the limitedasurement time whereas systematic errors
come from the unfolding of the measured gamma-regrgy spectrum with the database of
pure element signatures. Indeed, this databasédes built with a 14 MeV neutron beam
[103], [104], while the neutron energy spectrummsedified inside hydrogenous cargos
leading to changes in the relative intensities id tnhduced gamma rays. Therefore, an
extensive set of conversion factors based on M@ado numerical simulations has been
calculated, taking into account the experimentatdback of the EURITRACK system [105],
in order to replace the analytical method in futwiata processing algorithms. These
conversion factors will be used to convert the CaNd O count fractions (obtained by the
unfolding of gamma-ray spectra into elemental abations) into chemical fractions.

The calculation of the conversion factors and ti@insic validation are first presented in
this section. The basic physical phenomena of matffects in the container are also
discussed. Then, a validation of the method witlpeeixnental results is presented by
comparing the measured chemical proportions of knamaterials, in the form of bare
samples or hidden in a cargo container, to theil cbemical composition. Also, realistic
calculations in which explosives and illicit drugee hidden in various cargos (wood, iron,
ceramic...) and in several positions illustrate teefgrmances of the current EURITRACK
system and validate the new set of conversion facithese Monte Carlo simulations provide
time vs. energy 2D histograms mimicking real ingjpecdata. Calculations indeed take into
account the time and energy smearing associattekthnite resolutions of the detectors and
data acquisition system, as well as the countiagssics associated to 10 min. inspections
with a limited number of detectors. Testing the moet with real trucks inspections is also
presented. Finally, an overview of the improvemehtg should be achieved in view of an
industrial system is performed.
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2 Calculation of count to chemical ratios conversioffiactors

2.1 Calculation method

To design and estimate the performance of the EBRIOK system, the neutron and gamma
transport code MCNP [106], has been used succisdstul the elements the isotopes of
which show reliable neutron-induced gamma raysscsestions [103]. An input file specifies
the setup geometry, such as materials, shapesitiderend compositions, as well as the
particle type of the source, its energy, its lamatand its initial propagation direction. Tallies
can be defined to estimate the average partickedilcurrent associated to points, surfaces or
volumes related to the gamma-ray detectors. Enanglytime cards allow the total gamma
flux or current to be subdivided into energy anecheti groups, to study the time-energy
correlation. The time-energy data are normalizedre source particle. Usually, realistic
particle energy deposit in detectors is calculatetd MCNP in a two step process involving
type-5 followed by type 8 tallies. In the first gtehe photon flux energy spectrum associated
to a time region is selected and serves as a samery distribution for the second step
[103]. Thus, several files must be manipulated teefgetting the result, which can be time
consuming if one needs to study several time regandifferent detector configurations. In
addition, since the finite time resolution of thenslated detector cannot be modeled with
MCNP, systems in which time-energy correlation rsic@l cannot be described in a
satisfactory way.

In order to overcome the previous limitations, MODAR software (MCNP Output Data
Analysis with ROOT) based on CERN's ROOT softwaees been designed to handle time-
energy data issued by MCNP simulations of neutr@pection devices using the associated
particle technique [107]. MODAR exploits ROOT tswalize and process MCNP simulation
results in a fast and user-friendly way. MODAR waloto take into account the detection
system time resolution, which is not possible witle type-8 tally of MCNP, as well as
detectors energy response function and countingistita in a straightforward way, (see
annex MODAR).

2.2 Simulated setup

Explosives and illicit drugs materials can be ided by specific O/C and N/C chemical
ratios, which are proportional to the O/C and NdQrt ratios. The proportionality conversion
factors, used to convert count ratios into chenmatbs, depend on:
1. the gamma-ray production “cross sections” inducged.d4 MeV neutrons and by lower
energy neutrons that have been slowed down inafgoontainer,
2. the angle between the tagged neutron beam and gaetettors,
3. the attenuation of the gamma rays from their pradaogoint to the Nal(Tl) detectors,
which can be important in the container matrix,
4. the detectors efficiency.

In order to build a set of conversion factors, MC&ifaulations have been performed for the
three large categories of containers (metallicapig and ceramic) observed in the field
[108], varying the container-to-source and contatoedetectors distances. The neutron-
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induced photon flux is estimated with eight poimtettor tallies (type 5 tally of MCNP)
located above the container in the position of tbp gamma-ray detectors of the
EURITRACK system, see Figure Ill - 1. Eight paifs56x5”"x10” Nal(TI) top detectors are
located in two parallel rows above the containertha real system, and only one point
detector per pair has been used. The obtained iplilices are injected in the large face of
the Nal(Tl) 5%5"x10" detectors.
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I
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s e e i

14 MeV
Neutron
Source

Reflexion Set

U Z e TR

B0C e ——

B

Figure Il - 1. Simulated setup of the cargo comas$ inspection systen. The dashed vertical liapsesent the
different calculation areas of the conversion fexto

2.3 Conversion factors in different cargo matrixes

MCNP simulations have been performed for contaifidesl with organic materials (0.2 and
0.4 g.cn® wool and ammonium acetate), as well as for thet pesalizing case of a container
transporting paper and water that strongly limieutnon penetration due to their high
hydrogen concentration. The O/C and N/C count sdtiave been calculated for 20 cm slices
placed deeper and deeper along the x-axis in thasexes, and at different source heights in
the middle of the container {&ce= 0 cm), near its base {&c.= -100 cm), and near the top
(Zsource=100 cm).

The O/C and N/C conversion factors for the organatrixes are presented in Figure Ill - 2.
The average of each depth (X) with different deesiand heights shows a standard deviation
less than 33% and 18% for O/C and N/C respectively.
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Figure Il - 2. O/C (a) and N/C (b) conversion fat for different organic matrixes (wool and ace}aat

different source heights (Z) and depth (X) inside tontainer. The mean of all these values is @lssented

(black lines) with their standard deviation.

MCNP simulations have been also performed for dpata filled with 0.2 g.cii density of
iron and silicon dioxide materials. Small additibasomic fractions (1%) of C, O, and N have
been introduced in theseatrixes and the MCNP PIKMT card has been usedtaim only
the spectra associated to these carbon, oxygemiamnden additives (excluding the oxygen
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of the SiQ matrix). The average O/C and N/C count ratios dated at the different heights
are reported in Figure lll - 3, along with the mexdrihe organic materials (from Figure 11l -
2), as well as the paper and water matrixes. The wathout neutron moderation and gamma-
ray attenuation is calculated with thin targetsTOdT and ammonium acetate in air (no
matrix) and is also shown in this figure. Theserimsic values of O/C and N/C are
respectively 3.24 and 2.61 which are quite differeam the ones calculated analytically
(2.57 and 1.86 respectively) in [102]. This is niyidue to the anisotropic emission of the C,
N, and O neutron-induced gamma-rays as reportetapter 2. In the analytical method, the
F5 tally was indeed calculated with tallies plagedhe backward position relative to the
neutron direction, with the ENDF-BVI library whetiee gamma-ray production is isotropic,
while the point detectors are here placed abovedhéiner representing the top detectors of
the system.

The mean value of all the factors calculated ferrtietallic and ceramic matrixes for different
source heights and thicknesses inside the cargtaioen has a standard deviation smaller
than 10% at each X (depth) position. On the otlaedhit must be noted that the same values
of O/C and N/C conversion factors have been obtiaineusing the small face of the Nal(Tl)
5"x5"x10" detectors instead of the large face.
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Figure 1l - 3. Average O/C (a) and N/C (b) corsien factors for metallic, ceramic and organic dfiecent

source heights relatives to the thickness insidectintainer. The black lines represent the orgaweian, the blue
ones are for the ceramic mean, and the red ondsratiee metallic mean (iron). The purple linesresent the
most penalizing organic case: water and the pimk i for paper. The cases for no gamma attenuatidmo
neutron moderation are also drawn (green lines).

3 Intrinsic validation of the conversion factors

In order to validate the accuracy of the calculatedversion factors and of the least square
algorithm used to unfold the energy spectra ineaneintal contributions, gamma-ray spectra
calculated using a thin target model have beeh dised. The target is a small sphere of an
organic element with a diameter of 0.2 cm. It iadiated by a mono directional 14 MeV
neutron source. The gamma-ray spectra is calculatezight positions of the 5"x5"x10”
Nal(Tl) detectors as in the EURITRACK system.

Figure Il - 4 presents the energy spectrum coordmg to a TNT thin target. The unfolding
into pure element spectra of C, N, and O provides ¢ounts fractions (in %) of these
elements, without statistical uncertainties whievéi not been introduced in the simulation.
The O/C and N/C count ratios are then convertea ghemical ratios with conversion factors
calculated specifically for the thin target, prawgl O/C = 0.87 and N/C = 0.42 consistent
with the true chemical proportions of TNT A&Oe¢N3), which are 0.86 and 0.43,

respectively. The “measured point” (so called beeathis final representation of the data
processing result will be used for real inspecfioogerlaps with the TNT point in the

barycentric triangle representation of the rela®@eN, and O proportions shown in Figure 11l
- 4, see [109].
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Figure Il - 4. Energy spectrum of a thin TNT tardkeft) showing the count proportions in % stemginom
the unfolding into elementary spectra, and the @@ N/C chemical fractions obtained with the cosimar
factors of section 2.3. On the right, barycentriarigle diagram showing the measured point witlpees to
explosives, illicit drugs, and benign materials.
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The O/C and N/C obtained for a wood thin targeb30and O respectively) are also in good
agreement with the real chemical ratios (0.545 @nelspectively) as shown in Figure Il - 5.

Here again, the measured point overlaps with thedmaoint. These results show that the
intrinsic conversion factors calculated above aral unfolding algorithm allow the ratios to

be determined correctly from the simulated gamnyaspeectra.
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Figure Ill - 5. Energy spectrum of a thin wood &trgnd corresponding triangle diagram (logically,nitrogen
is found in this wood target).

Since the experimental spectra have been acquitbdhick targets, and in order to validate
the conversion factors in more realistic casesumtiolg neutron moderation and gamma
attenuation, a thick target model irradiated bylavieV conical neutron bean has been used.
Counting statistics and the cargo matrix are sad¢aiintroduced in the simulation.

Figure 11l - 6 shows a small deviation of the siateld O/C and N/C ratios for the TNT thick
target with respect to the real chemical ones. ffiaagle diagram shows that the measured
point is, however, still close to the TNT point.
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Figure 1ll - 6. The Energy spectrum of a TNT thitdeget and the corresponding triangle diagramhef t
nitrogen and oxygen amounts relative to carbomefilticit and benign materials.

The discrepancy between the O/C simulated ratighef thick wood target and the true
chemical one is also very small, see Figure Ill - 7
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Figure 1l - 7. The Energy spectrum of a wood thiekget and the corresponding triangle diagramhef t

nitrogen and oxygen amounts relative to carbomefilticit and benign materials.

The main causes of these small deviations are phetattering and self absorption in the
thick target, which increases the low-energy Comptontinuum and modifies the relative
peaks intensities. In addition, for these samplestaining hydrogen (wood, TNT), the
modification of the average neutron energy by alastattering also participates to the
relative peak intensity modification because theg-ray production cross sections show
very different energy thresholds and variationshvitie neutron energy. These effects may
largely increase in a container filled with cargataerials. This is the subject of the next
section.
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4 Matrix effects in cargo containers

4.1 Basic physical phenomena

Figure 11l - 8 shows the energy distribution of theutron fluxes inside containers filled with
organic matrixes (wool and ammonium acetate witlesity of 0.4 g.cf), ceramic and iron
matrixes with 0.2 g.cil density. Neutron moderation increases with thettdépside the
container. This is mainly due to elastic scatteonghydrogen for organic matrixes.
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Figure 1l - 8. Logarithmic distribution of the nean flux at different depths inside a containdlefl with
different matrixes.

Another consequence of neutron scattering is thptr of the tagged neutron beam is
deviated from its original direction (see Figure-I9), leading to a reduction of the spatial
selectivity. As a consequence, the materials ofcrgo surrounding the targeted voxel to be
inspected also contribute to the signal and mapghiahe measured C, N, and O proportions.
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Figure 11l - 9. Position of neutrons interactiost#tained by VISED (Visual Editor of MCNP) insidecantainer
filled with wood matrix and containing a TNT blobikdden in position 2.

The gamma-ray spectra of carbon, oxygen and nir@géculated for bare thick targets of
graphite, water, and melamine (not surrounded bgacenaterials as described in chapter 2,
sections 3 and 4) are compared in Figure Ill - d@he spectra calculated with the MCNP
PIKMT card at different depths inside the 0.4 g¥mool and 0.2 g.ciiiron matrixes.
Compton scattering in the cargo materials incredbeslow-energy continuum and, in
combination with neutron moderation, photon absormptmodifies the relative peaks
intensities.
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Figure IIl - 10. Simulated gamma-ray spectra oboar, oxygen and nitrogen for bare thick targetgraphite,
water and melamine, and for the same elementsffaratit depths inside a container filled with wqtsft
column) and iron matrix (right column).

The elemental spectra used by the unfolding algorihave been acquired with thick targets
in the air. The systematic error induced by the ificadion of the spectra has been estimated
for different positions and heights inside the xatr

4.2 Estimation of systematic errors

In view to demonstrate possible biases in the detetion of the chemical C, N, and O
proportions from the measured gamma-ray spectadistie inspection simulations have been
performed with blocks of TNT (#1s0sN3) and cocaine hydro-chlorine {f4H2oNCI)
placed in different positions inside containerkedlwith the three main categories of goods:
iron, materials mainly containing SiO(glass, ceramic, fiberglass wool...), and wood
(H31C22012). To assess the systematic biases only, statifiticiuations have not been taken
into account here.

Due to the strong neutron attenuation in densearocgcargos (such as wood), a second
neutron generator should be implemented in a fuhdestrial system to inspect the “second
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half” of the container with respect to the neutsmurce. Therefore, only the positions in the
first half of the container have been studied,gare 11l - 11. The MCNP calculation results
have been processed with MODAR in order to obtaetime and energy 2D spectrum for
each of the eight positions, using the responsetifum of a Nal(Tl) scintillation detector and
the time resolution of the actual EURITRACK systeRinally, taking into account the
source-to-detectors distances, the individual 2Bcsp can been added together to form a
unique 2D spectrum as usually done with the EURITRAsystem [105].

S N

14 MeV
tagged
neutrons

Figure IIl - 11. Simulated setup in which TNT orcaine are hidden inside the cargo container in possible
positions.

Figure Il - 12 shows the TOF (Time Of Flight) spem, converted into a distance-to-
interaction spectrum, associated to a TNT blockgadain position #1 in a container filled
with a 0.2 g.crii density iron matrix. The peak around -170 cm cofme® the walls of the
neutron generator itself and from the box contgnthe neutron generator. The signal
beginning at
-130 cm corresponds to the iron container and imaitrix (the origin of the space axes is the
middle of the container), and the peak at -30 criuis to the TNT block which has a higher
density (1.6 g.ci) than the iron matrix (0.2 g.ci The energy spectrum of the part of the
TOF spectrum selected with the red lines showgtasence of iron peaks only.
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Figure 1ll - 12. The Time of flight TOF (left) anthe energy (right) spectra corresponding to tha immatrix
inside the cargo container.

In Figure 1l - 13 the selected part in the timeflajht spectrum corresponds to the TNT box
which is located in position #1 of Figure Il - 1dlpse to the centref the container. The
unfolding of the energy spectrum associated to ThE area gives individual elements
contributions, in counts, to the total energy spaot[105]. In addition to the iron peaks, the
presence of carbon, oxygen and nitrogen peaks éas teetected. The O/C and N/C count
ratios have been converted into chemical propasti@/'C = 0.74 and N/C = 0.37, with the
factors calculated in section 2.3 taking into aetowmeutron moderation and photon
attenuation. These simulated ratios are consisigtit the chemical proportions of TNT
(C7HsOgN3), which are 0.86 and 0.43, respectively. Figute 14 shows that these ratios
place the measurement point close to TNT (red dilgn in the region of well-known
explosives.
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Figure 11l - 13. Time Of flight TOF (left) and erggr (right) spectra corresponding to the TNT boydasition #1
of Figure Ill - 11 (close to the center) of thegmrcontainer filled with a 0.2 g.cfriron matrix. The red dashed

line in the energy spectrum corresponds to theith a linear combination of the pure element speof C, N,
O, Fe, etc.
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Figure 1l - 14. Barycentric diagram of the carbanitrogen, and oxygen amounts of the illicit anchiga
materials. The black dot indicates the measurexdifnas extracted from the gamma-ray spectrum ofifeidl| -
13.

The O/C and N/C chemical ratios deduced from thaukited spectra by using the
appropriate conversion factors (for each matrix @Nd or cocaine position) are presented in
Table 1 with the relative error comparatively te thue chemical ratio.

Ratiodeducedfromthe simulatedspectrum-Truechemicalratio N
Truechemicalratio

100

A(%) =
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Table 1: O/C and N/C ratios of TNT and cocaine kéodeduced from the simulated spectra, and relative
deviation with respect to the true chemical raf@different matrixes and positions in the cargatainer.

Matrix | Block | Position True chemical Simulated ratio Error (%)
ratio

o/C N/C o/C N/C | A A

(O/C) | (N/C)
Iron TNT 1 0.857 0.429 0.71 0.32 -17.15 -25.411
2 0.857 0.429 0.72 0.32 -15.9¢ -25.411
3 0.857 0.429 0.72 0.28 -15.9¢ -34.78
4 0.857 0.429 0.71 0.29 -17.15 -32.4
5 0.857 0.429 0.72 0.28 -15.9¢ -34.78
6 0.857 0.429 0.73 0.29 -14.87 -32.4
7 0.857 0.429 0.74 0.38 -13.65 -11.4p
8 0.857 0.429 0.81 0.46 -5.48 7.23
9 0.857 0.429 0.72 0.27 -15.9¢ -37.0p
Cocaine 1 0.235 0.059 0.2 0.08 -14.89 35.59
2 0.235 0.059 0.2 0.08 -14.89 35.59
3 0.235 0.059 0.2 0.05 -14.89 -15.25
4 0.235 0.059 0.18 0.03 -23.4 -49.15
5 0.235 0.059 0.19 0.04 -19.15 -32.2
6 0.235 0.059 0.19 0.04 -19.15 -32.2
7 0.235 0.059 0.23 0.13 -2.13 120.34
8 0.235 0.059 0.22 0.1 -6.38 69.49
9 0.235 0.059 0.2 0.05 -14.89 -15.25
Ceramic| TNT 1 0.857 0.429 1.01 0.35 17.85 -18.41
2 0.857 0.429 0.87 0.32 1.52 -25.41
3 0.857 0.429 0.78 0.28 -8.98 -34.73
4 0.857 0.429 0.8 0.29 -6.65 -32.4
5 0.857 0.429 0.78 0.3 -8.98 -30.07
6 0.857 0.429 0.77 0.29 -10.15 -32.4
7 0.857 0.429 1.04 0.39 21.35 -9.09
8 0.857 0.429 0.9 0.34 5.02 -20.7%
9 0.857 0.429 0,79 0.28 -7.82 -34.78
Cocaine 1 0.235 0.059 0.38 0.08 61.7 35.59
2 0.235 0.059 0.28 0.07 19.15 18.64
3 0.235 0.059 0.21 0.05 -10.64 -15.25
4 0.235 0.059 0.24 0.03 2.13 -49.15
5 0.235 0.059 0.22 0.04 -6.38 -32.2
6 0.235 0.059 0.2 0.04 -14.89 -32.2
7 0.235 0.059 0.39 0.18 65.96 205.08
8 0.235 0.059 0.29 0.09 23.4 52.54
9 0.235 0.059 0.22 0.05 -6.38 -15.25
Wood | TNT 1 0.857 0.429 0.66 0.15 -22.9¢ -65.08
2 0.857 0.429 0.76 0.24 -11.37 -44.0p
3 0.857 0.429 0.89 0.34 3.85 -20.75
4 0.857 0.429 0.65 0.16 -24.15 -62.7
5 0.857 0.429 0.69 0.24 -19.4¢ -44.0p
6 0.857 0.429 0.8 0.31 -6.65 -27.74
7 0.857 0.429 0.78 0.22 -8.89 -48.72
8 0.857 0.429 0.86 0.28 0.35 -34.73
9 0.857 0.429 0.98 0.36 14.35 -16.08
Cocaine 1 0.235 0.059 0.44 0.06 87.23 1.69
2 0.235 0.059 0.34 0.05 44.68 -15.2b
3 0.235 0.059 0.24 0.05 2.13 -15.25
4 0.235 0.059 0.29 0.02 23.4 -66.1
5 0.235 0.059 0.25 0.03 6.38 -49.15
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6 0.235 0.059 0.21 0.05 -10.64 -15.2b
7 0.235 0.059 0.48 0.11 104.26¢ 86.44
8 0.235 0.059 0.38 0.09 61.7 52.54
9 0.235 0.059 0.27 0.04 14.89 -32.7

The variation of the O/C relative error as a fumietof depth, height, and matrix inside the
container are presented in Figure Ill - 15. Thelksgerror is observed for the iron matrix
which does not includes C, N, and O elements iaterd with the ones of TNT or cocaine.
For the ceramic and wood matrixes, however, patheftagged neutron beam is scattered
away from the block, see Figure Ill - 9 in sectibd, thus modifying the measured oxygen
(and carbon in wood) fractions in the TNT or coeawoxels. This effect combines with
neutron moderation and photon attenuation to prediie global observed biases. Therefore,
using the O/C ratio to identify cocaine deep indige wood or ceramic matrixes is a priori
not possible.
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Figure Ill - 15. Variation of the O/C relative errfin %) for a box of TNT (left) and cocaine (rightidden in
different positions inside a container filled obiir (black markers), ceramic (red markers) and w(pden
markers) as a function of depth inside the maiix O is the center of the container, and the nddiflthe TNT
or cocaine blocks are located at X = -100 cm (b@&gon of the cargo), - 60 cm and -20 cm. The markgyke
represents the neutron source height: empty tisnigh Zso,ce= 0 cm, full squares for £..= 100 cm and full
circles for Zgyyce= -100 cm.

-20 A

Figure Il - 16 shows the variation of the N/C tala error as a function of depth, height, and
matrix inside the container. The error is here ifiggmt for the iron matrix as well, and in all
matrixes it is getting very high with the increasutepth.
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Figure Ill - 16. Variation of the N/C relative err@in %) for a box of TNT (left) and cocaine (rightidden in
different positions inside a container filled obiir (black markers), ceramic (red markers) and w(pden
markers) as a function of depth inside the matix=(0 cm is the center of the container). The mexigtyle
represents the neutron source height: empty tiésnigh Zso,ce= 0 cm, full squares for £..= 100 cm and full
circles for Zggyce= -100 cm.

It must be noticed that the error obtained fordbeaine target are not very reliable due to its
small nitrogen fraction (0.059). Indeed, even withaaking into account statistical
fluctuations, small count fractions (few percertahnot be determined with a good precision
by the unfolding algorithm.

In general, the relative errors increase as a iomaif the depth inside the container and of
the distance between the neutron source and thef $ep Nal(TI) detectors. This is indeed
due to the neutron moderation and gamma attenualiba interval of variation of the

systematic error in the different positions indide cargo container is summarized in Table 2.

Table 2: Error ranges of O/C and N/C ratios for thilerent positions of Figure Il - 11 inside tlwargo
container.

Position X (cm) Z (cm) O/C Error Range % N/C ErRange %
1 -20 0 [-23:87] [-65:-36]
2 -60 0 [-16:45] [-44:-36]
3 -100 0 [-16:4] [-35:-15]
4 -20 100 [-24:23] [-66:-32]
5 -60 100 [-19:7] [-49:-30]
6 -100 100 [-19:6] [-32:-15]
7 -20 -100 [-14:104] [-49:205]
8 -60 -100 [-6:62] [-35:69]
9 -100 -100 [-16:15] [-37:-15]

These error ranges are not symmetric and theiregaduie very large due to the difficulty to
detect nitrogen in the cocaine 1{OsNH2,CI) target because of its small nitrogen atomic
fraction (0.022) as mentioned before. Furthermdinese ranges would be reduced if the
matrix were known based on the manifest declaratibnhe transported goods. And, in
reality, the shape and the elemental compositiorthef inspected voxels are not known.
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Consequently, the error range of the O/C and N/@vexsion factors for iron and silicon
matrixes are considered to be + 20% and + 35% otispé/. For the wood matrix, these
ranges are considered to be a little larger = 25% #840% respectively. These values have
been obtained from Table 1, taking into accounta¥erage only of the uncertainties for the
TNT target hidden in different positions insidedbenatrixes.

5 Experimental qualification of the conversion factos

5.1 Bare thick targets

After the intrinsic qualification of the conversidactors and the estimation of the systematic
errors entirely based on numerical simulation, apeemental validation is necessary. For
this purpose, thick target acquisitions have bemfopmed and the energy spectra have been
unfolded into simple elements spectra. The O/C Idf@d ratios obtained by the unfolding
algorithm have been converted into chemical propast taking into account specific
conversion factors calculated with the same metloggoas previously but with a numerical
model describing as close as possible the measatemeth the targets. The systematic
errors for all bare targets are considered to b#0% and * 20% for the O/C and N/C
conversion factors respectively, based on the tlemsobserved between the measured point
and the true chemical ratios in section 3 abouinsit validation with thick targets (see
Figure 1l - 6 and Figure Il - 7). These systernatirors have been combined with counting
statistical uncertainties by using a Monte Carldhuod (see annex MODAR).

5.1.1 Wood target

The experimental TOF and energy spectra obtainéld tve wood (G;01,H31) thick target
are presented in Figure Il - 17. The unfoldingtloé energy spectrum into simple elements
shows the presence of carbon and oxygen peaks.miédssured O/C chemical ratio is
0.59 £ 0.04 and nitrogen was not detected, whicim igood agreement with the true O/C
chemical ratio for wood (0.545) and the absenceaitvtbgen in this material. It must be
pointed that the uncertainty on the conversionolac¢ported in the spectrum of Figure Il -
17 is calculated by an analytical method combirstagistical and systematical uncertainties.
Statistical uncertainty is deduced from the unimjdicounts uncertainty, and systematic
uncertainty is obtained from the conversion factarsertainty based on uniform distribution
in the interval £10% and £ 20% for O/C and N/C pexgively. Combining these uncertainties
with a Monte Carlo method as mentioned above isvaha the Dalitz plot of Figure Il - 18.
The uncertainty area does not clearly appear iurBidll - 18 because the points are
distributed on the O — C axis (no nitrogen found)will be clear in next paragraph (see
Figure Il - 20).
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Figure Ill - 17. TOF (right) and energy (left) spacfor the wood thick target. The dashed red iinthe energy
spectrum corresponds to the fit with a linear carabion of the pure element spectra.
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Figure 11l - 18. Triangle diagram of the carboitrogen and oxygen relative amounts showing the suneal

wood target proportion relatively to illicit andign materials (including wood).

5.1.2 Paper target

The TOF and energy spectra corresponding to therp@gOsHio) target are presented in
Figure Ill - 19. The measured O/C ratio (0.71x0.dB6j)ained by the unfolding algorithm is
consistent with the true chemical ratio (0.833) ith a little discrepancy due to neutron
moderation and photon self-absorption in the theiget. Figure Il - 20 shows the area
including statistical and systematic uncertaintiedich is here more visible due to the
detection of a small (statistically non significafraction of nitrogen.
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Figure 11l - 19. TOF (right) and energy (left) sprecfor paper thick target. The dashed red linéha energy
spectrum corresponds to the fit with a linear carabion of the pure element spectra.
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Figure 11l - 20. Triangle diagram of the carboityagen, and oxygen amounts for the measured papget

relatively to illicit and benign materials (includj paper). The red triangles represent the exmasiaterial, the
blue squares represent illicit drugs and the gfekrircles represent benign materials.

5.1.3 Melamine Target

The energy spectrum corresponding to the signactal in the TOF spectrum in the
melamine (GNgHs) thick target area is shown in Figure Il - 21.eTanfolding into simple
elemental spectra and the conversion factors pesvid/C and N/C ratios of 0.12 + 0.08 and
2.16 £ 0.62, respectively. These values are cargistith the true melamine chemical ratios,
which are 0 and 2 for O/C and N/C, respectivelye Tireasured point in the triangle diagram
shown in Figure 1ll - 22 is very close to the melaenpoint. The uncertainty area on the N/C
ratio is due to counting statistics and to a syatererror interval o£10% on the conversion
factor. The detection of a small oxygen fractioi® to the counting statistical fluctuations
and to the fact that oxygen and nitrogen intrirggnma-ray spectra show some similitude
especially above 5.5 MeV, see chapter 2.
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Figure Il - 21. TOF (right) and energy (left) specfor a melamine thick target. The dashed red Iimthe
energy spectrum corresponds to the fit with a limeenbination of the pure element spectra.

[

B A Explosives
1 N M [llicit Drugs
i Benign materials
0.8;
~ Measured
B Point ‘
0.6_—
- Melamine
0.4_—
0.2_—
B |
o S LI
_Iol L L L | L L L | L L L | L L L | L L L | L L Iq L
] 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
Figure Il - 22. Triangle diagram of the carbontrogen and oxygen relative amounts for the measured

melamine target and for illicit and benign materi@mong which melamine).

The Monte Carlo distribution shown in Figure 1IR2 does not cover the melamine point,
even if very broad systematic error ranges for tomversion factors are used. This
discrepancy is due to the mistaken detection ofgyeryby the unfolding algorithm. Indeed,
around a few percents, the fraction of an elemanhot be considered as reliable, because the
algorithm may use other elemental similar signatarft, or even, sometimes the fit of small
peaks is not very good. Therefore, to take intaant this reliability problem and keep the
possibility that this element is not present, thection distribution used to propagate the
uncertainties with the Monte Carlo method (see AMM®©DAR) is taken uniform between 0
and the fraction of the element. By applying thadcalation to the melamine spectrum, the
uncertainties area covers the melamine point irDléz plot, as shown in Figure Il - 23.
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Figure 1l - 23. Triangle diagram (left) of the ban, nitrogen and oxygen relative amounts for tleasared
melamine target and for illicit and benign materiGdmong which melamine). And the distribution @/C and
N/C ratios obtained (right).

5.1.4 Ammonium acetate target

The TOF and energy spectra corresponding to thecamum acetate (§0,NH-) target are
presented in Figure lll - 24. The measured O/C &M@ ratios are 0.65 + 0.21 and
0.47 £ 0.46, while the true chemical ratios arentl 8.5, respectively. The O/C ratio is
underestimated by the measurement, which alsolgleppears in the triangle diagram of
Figure 11l - 25. It must be noted that ammoniumtatehas been provided as a pure chemical
powder (as well as for melamine) and filled in ataflee container to avoid the influence of
the original plastic packages (rich in carbon) lo@ theasured O/C ratio.

On the other hand, since for this qualificatiort the target is a known material (ammonium
acetate), the energy spectrum has been unfolded agtéh a database that only contains
carbon, oxygen, nitrogen and iron signatures, iditemh to the scattered neutron spectrum,
because the chromium, lead, and silicon elemer@snat supposed to be present in the
spectrum. The O/C and N/C obtained ratios becon&+0.05 and 0.34+0.14, respectively,
which is not much different as in Figure Il - 2dterms of O/C. On the other hand, the N/C
uncertainty is now smaller and the obtained ratmeanestimates the real one. Similar
unfolding tests have been performed with the previthick targets (wood, paper, and
melamine) and the reduced database (only C, Nn@seattered neutrons). The O/C and N/C
ratios are similar to the one already obtainedefach target with the complete database, see
Table 3. In conclusion, the use of a reduced datl@does not allow to explain the
discrepancy on the O/C measured and real ratidgshbumpact can be significant as shown
by the effect on the N/C ratio.

Table 3: O/C and N/C ratios obtained after unfajdivith a reduced database with a 0.6 MeV
threshold limited to the C, N, and O spectra, @antthe scattered neutron spectrum.

Target True O/C ratio)] O/C measured ratio  True Nf®r| N/C measured rati

Wood 0.57 0.59 £ 0.04 0 no N

Paper 0.833 0.69+0.05 0 0.01+0.08
Melamine 0 0.11 £ 0.06 2 2.08 + 0.50
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Figure Il - 24. TOF (left) and energy (right) spe for an ammonium acetate thick target. The eldshd line
in the energy spectrum corresponds to the fit wilimear combination of the pure element spectra.
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Figure Il - 25. Triangle diagram of the carbontrogen and oxygen relative amounts for the measured

ammonium acetate target and for illicit and bemgaterials (including ammonium acetate, which igwoftised
as an explosive surrogate for calibration purpose).

In order to investigate the reason of this O/C westémation, this result has been compared
with an experience performed within the EURITRACHKjpct [102] with the old 1.35 MeV
energy threshold and with the database created3&MeV, without the subtraction of the
scattered neutron contribution described in chagteFigure Ill - 26 shows the results
obtained with the recent data processing tool MODHER7] with conversion factors
calculated for this energy threshold. The obtai®@ is now consistent with the real ratio
and the measured N/C is not much modified, desgsteery large uncertainty. Hence, the
measured point is now very close from the ammonragetate point in the triangle plot. This
result illustrates the high sensibility of the udfed count fractions to the pure element
database and to counting statistics, which is lglgaorer in Figure Il - 26 than in Figure Il

- 24.
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Figure 11l - 26. Energy (left) spectrum for an anmon acetate thick target unfolded with the datelasjuired
at 1.35 MeV energy threshold. The dashed red linthé energy spectrum corresponds to the fit witimear
combination of the pure element spectra. Trianigdgrdm (right) of the carbon, nitrogen, and oxygemounts
showing the measured point with respect to theitifind benign materials (including ammonium aegtat

Another test has been performed with the recensorement data of Figure Ill - 24 and the
new energy threshold of 0.6 MeV, but with a databaseated without subtraction of the

scattered neutron contribution (see chapter 2jcsed) for the carbon, oxygen, and nitrogen
pure element spectra, as in the former EURITRACHkse. Figure Il - 27 shows that the
O/C and N/C obtained ratios are closer to the thummical values. In particular, the oxygen
count fraction is here close to 47% while it isyoabout 28% in Figure Il - 24 where a large

fraction of counts was attributed to the “neutrguite signature. This is due to the very large
neutron component observed when measuring the axgigeature with a thick water target,

see chapter 2, Figure Il - 25. All these observetioonfirm the strong impact of the pure
element database on the unfolding result.

QIC=03640.13 | Oxypen(47.12£5.59)%
NIC=0.5120.22 | Carbonj22.85+1.43)%
Nitrogen{19.83£8.04)%
Fe[6.94+10.05)%

A Explosives
N m Illicit Drugs
Benign materials

Counts

-
L L

0.8
i Cri1.7264.88)%  Ammonim
C 5i[1.2526.89)% 0.6 Acetate Meagured
m— Pb{D.24£16 94)% i Point
E 0.4}
00— i
C 0.2~
- i .
':__ o; P L
T P 9 \ ! ! ! L 9

o
=]
N
=]
IS
of
)
=]
]
=Y
-
N

Energy (MeV)
Figure 1l - 27. Energy (left) spectrum for an ammum acetate thick target unfolded with a datalzasated
without subtraction of the scattered neutron cbntion in the pure element spectra. The dashedinedn the
energy spectrum corresponds to the fit with a liremanbination of the pure element spectra. Triamiggram
(right) of the carbon, nitrogen, and oxygen amoshizwing the ammonium acetate measured pointvelgtio
illicit and benign materials.
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The spectra of the other targets (wood, paper aldmine) have also been unfolded with the
database created without the scattered neutromrastibh, and compared to the previous
results reported with the database created witlroresubtraction. The influence on the O/C
and N/C measured ratios are summarized in Tabddaling indeed a significant effect. In
the following of this work, we will keep using tloatabase created after the subtraction of the
scattered neutron contribution because the spetthe simple elements are less correlated to
each other due to this common neutron background.

Table 4. O/C and N/C ratios obtained after unfaidivith the database created with (above) and witfimelow)
neutron subtraction for wood, paper, and melanangets.

Database with scatterecheutron subtraction (0.6 MeV threshold)

Target True O/C ratio] O/C measured ratio  True Nii®r| N/C measured rati
Wood 0.57 0.59 £ 0.04 0 no N
Paper 0.833 0.71+0.16 0 0.08x0.24
Melamine 0 0.12 + 0.08 2 2.16 + 0.62
Ammonium 1 0.65+0.21 0.5 0.47 £0.46
acetate

Database without scattered neutron subtraction (0.81eV threshold)

Target True O/C ratio] O/C obtained ratjo  True N&@a | N/C obtained ratio
Wood 0.57 0.59+0.04 0 no N
Paper 0.833 0.91+0.06 0 no N
Melamine 0 0.11+0.15 2 1.51+0.35
Ammonium 1 0.86 £0.13 0.5 0.51+0.22
acetate

To conclude with the ammonium acetate measuremiemisist be pointed out that the ratios
reported in ref. [102] were C/O =1.3/0.10 (i.e. O/C =0.85) and C/N = 4.303.20 (i.e.
N/C = 0.24), which is quite consistent in terms@fC but very different to the N/C ratios
obtained in Figure Il - 24 to Figure Il - 27. TI&C and N/C conversion factors used in ref.
[102] were 2.57 and 1.86, respectively, in air. yiiad been calculated with an analytical
formula using the gamma-ray production cross seastimated with MCNP in a backward
position of the detector with respect to the neutbeam. The conversion factors estimated
here purely by Monte Carlo simulations (2.37 amtb1respectively) have been specifically
calculated for the thick ammonium acetate targek fan the appropriate beam-to-detectors
angles of the experimental EURITRACK setup. Thigedence in the conversion factors is,
however, not sufficient to entirely explain thedardifference between the N/C chemical
ratios measured here and in ref. [102]. The otbasons are the different statistical precisions
(see Figure 1l - 24 vs. Figure 1l - 26), espelyidbr the unfolded nitrogen counts, and again
the different pure element databases, which baghif@gantly influence the nitrogen-to-
carbon count ratio.

5.2 Thick targets in the iron matrix

The objective of the EURITRACK system being theed&bn of explosives and illicit drugs

hidden in cargo containers, the set of conversamiofs established previously should be
validated experimentally in such conditions. Unfotely, it is not allowed to keep these
materials at the port of Rijeka for a long seriésests. Only measurements performed from
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time to time (one day with severe police contr@yé been possible during the EURITRACK
project with real illicit drug samples [110]. Fdrig reason, we have performed additional
measurements with thick targets of several orgamaterials placed in a test iron matrix in
order to mimic realistic inspections.

The targets are placed in positions 1 and 3 ofreidll - 11 in the testing iron matrix of
apparent density 0.2 g.¢hmade of iron boxes filled with iron wire balls. M® simulations
of the different experimental configurations haweem performed, and the O/C and N/C
conversion factors of each case have been spdiificulated to transform the unfolded
count ratios into chemical proportions. Since hk targets are hidden in an iron matrix,
according to the calculation of errors ranges preeskin section 4.2, & 20% and 35%
systematic uncertainties has been considered fora@d N/C conversion factors respectively.

5.2.1 Wood target hidden in the iron matrix

The wood target is hidden in position #3 of theniratrix of density 0.2 g.cth The black
vertical lines of the TOF spectrum shown in Figllire 28 correspond to an iron matrix area.
The energy spectrum of the selected area showsdisence of iron peaks only.
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Figure 11l - 28. TOF (left) and the energy (rigpectra corresponding to the iron matrix.

The red vertical lines correspond to the wood tanghose apparent density is 0.6 gtriihe
energy spectrum of this area shows the presencarbbn and oxygen peaks, see Figure Il -
29. The measured O/C ratio is 060.11, taking into account the conversion factorsthis
setup obtained by numerical simulation, which ig@od agreement with the wood chemical
ratio of 0.545. Figure Il - 29 shows that the meament point is very close to the wood
point.
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Figure Il - 29. Energy spectra (left) of the wotadget hidden in position #3 of Figure Ill - 11.el'Hashed red
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The TOF and the energy spectra of the wood taligeeh in position #1 of Figure 11l - 11 are

represented in Figure lll - 30. Despite intensen ipeaks due to neutron scattering which
spreads part of the tagged beam out of the tattgetQ/C ratio obtained after unfolding into

simple element and using the appropriate converiotors for this experimental setup is
0.51 £ 0.17, which is also very close to the reabd/chemical ratio as shown in Figure Il -
31.

. Ze OIC=0510.17]  Fe(5107:372)%
£ g E no N neutron|20.33+29.43)%
8 ] O[13.213.99)%

8000
C[9.940.94)%

7000 Zn{3.1745.55)%

800

6000 = Na(2 32:+12.49)%
50003—
g a0
4000 =
aoou;— [Er——— an0
zouu? C
1000;— ] __
T T R N T R R 1 ! : ’ y : ’ Ene:gy [Mev?

Time (ns)
Figure 11l - 30. TOF (left) and the energy (righpectra corresponding to wood target hidden impthgtion #1
of Figure Ill - 11. The dashed red line in the gyespectrum corresponds to the fit with a lineanbmmation of
the pure element spectra.
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Figure IIl - 31. Triangle diagram of the carbontrogen, and oxygen amounts relative to illicit dmehign

materials, showing the measured point and theweatl position.

5.2.2 Paper target hidden in the iron matrix

Figure Il - 32 represents the TOF and the eneppcsa of the paper target (density 0.72
g.cm?®) hidden in position #3 of the iron matrix. The meeed O/C ratio is 0.70 + 0.28, which
is consistent with the paper chemical ratio of 8.8Bhe unfolded percentage of nitrogen
counts is not significant regarding statistical emainty but it shifts the measured point as
shown in Figure Il - 33.
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Figure Ill - 32. TOF (left) and the energy (riglspectra corresponding to paper target hidden iitipegt3 of
Figure 11l - 11. The dashed red line in the enesggctrum corresponds to the fit with a linear caration of the
pure element spectra.
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Figure 11l - 33. Triangle diagram (right) of therban, nitrogen, and oxygen amounts relative toiilknd benign
materials, showing the measured point and the ¢éxggm@per position.

When the paper target is hidden in position #1igtfe Il - 11, the measured O/C ratio is
0.69 = 0.33, see Figure lll - 34. The uncertaistyarger than in position #1 due to a lower
counting statistics and to a smaller percentagé ahd O counts, a very large fraction of the
spectrum counts stemming here from iron. Neverfiselthe measurement is consistent with
paper taking into account the statistical and syate& uncertainties.
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Figure Ill - 34. TOF (left) and the energy (riglspectra corresponding to paper target hidden iitipegt1 of
Figure 11l - 11. The dashed red line in the enesggctrum corresponds to the fit with a linear caration of the
pure element spectra.
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Figure 11l - 35. Triangle diagram (right) of therban, nitrogen, and oxygen amounts relative toiilkknd benign
materials, showing the measured point and the ¢éxggm@per position.

5.2.3 Melamine target hidden in the iron matrix

The energy spectrum corresponding to the melangrget (density 0.95 g.ci hidden in
position #3 of Figure Il - 11 is shown in Figurd } 36. The measured N/C ratio is
1.51 =+ 0.57, which is still consistent with thelreaemical ratio of 2 taking into account the
statistical and systematic uncertainties. In thangle plot, melamine is located in the
uncertainty area associated to the measured point.
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Figure Il - 36. Energy spectra (left) of the melaentarget hidden in position #3 of Figure Il -.he dashed
red line in the energy spectrum corresponds tofitheith a linear combination of the pure elemepgstra.
Triangle diagram (right) of the carbon, nitrogendaoxygen amounts relative to illicit and benigntenials,
showing the measured point and the expected medapusition.
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When the melamine target is located in positioro#Eigure Il - 11, the measured O/C ratio
is 1.37 £ 1.34, see Figure Il - 37. This underaation of the true chemical ratio is mainly
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due to the large statistical uncertainty on theogin unfolded count fraction. Indeed, the
main peaks of nitrogen can barely be distinguished.
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Figure 11l - 37. The energy spectra (right) of nmelae target hidden in position #1 of Figure 111t.TThe dashed
red line in the energy spectrum corresponds tofitheith a linear combination of the pure elemepestra.
Triangle diagram (right) of the carbon, nitrogendaoxygen amounts relative to illicit and benigntenials,
showing the measured point and the expected medapaisition.

5.2.4 Ammonium acetate target hidden in the iron matrix

Figure 1l - 38 shows the energy spectrum corredpanto the ammonium acetate target
(density 0.75 g.cif) hidden in position #3 of Figure Ill - 11. As pieusly with the bare
ammonium acetate target, the measured O/C ratio0.66 +£0.13 is significantly
underestimated with respect to the true chemidad & 1, but the measured N/C ratio of
0.48 = 0.38 is in good agreement with the chenocal of 0.5. In the triangle plot, ammonium
acetate does not lie in the uncertainty area ofrtbasured point.
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Figure 11l - 38. Energy spectra (left) of the amrwon acetate target hidden in position #1 of Figlire 11. The
dashed red line in the energy spectrum corresptmdise fit with a linear combination of the pureemlent
spectra. Triangle diagram (right) of the carborrogien, and oxygen amounts relative to illicit dmehign
materials, showing the measured point and the arumoacetate position.
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When the target is hidden in position #1 of Figlire 11, the measured O/C and N/C ratios
shown in Figure Il - 39 are 0.68 £0.19 and 0.4@.51, respectively. Here, the largest
uncertainties make an overlap with the expected @amum acetate composition possible, but
the bias in the O/C ratio is still obvious.

o
= QIC=0.68+0.13|  Fe(35.23£10.13)% F .
e L A Expl
3 NIC=0.4440 51| neutron(24 18£38.77)% | | XPIOSIVES
L 7a ) 11— | lllicit Drugs
Q{14,623 63)% r . .
] Benign materials
& C{B.41£0.68)% 08—
&0 NiB.72£7.55)% E Ammonium Measured
N Cuf6.443.16)% 0s— Acetate Point
Naj3.9411.31)% .
0 Cr{0.52+6.39)% 04—
0.2
B |
0; e .‘_._
- L ’pm‘.\...|..‘\‘.‘|...|.Hq‘
1 i 1 4 B g 1 g ()] 0.2 04 06 0.8 1 1.2

Energy (MeV)
Figure Ill - 39. The energy spectra (right) of aomum acetate target hidden in position #1 of Feglr - 11.
The dashed red line in the energy spectrum correlspto the fit with a linear combination of the p@ement
spectra. Triangle diagram (right) of the carborrogien, and oxygen amounts relative to illicit dmehign
materials, showing the measured point and the arnumpacetate position.

These experiments performed with the targets inrtrematrix show that the measured O/C
and N/C ratios obtained after unfolding into simplements and applying the conversion
factors appropriate to each position are almostmadified with respect to the measurements
with the bare targets in air. This is due to a lesutron moderation in iron and to a limited
gamma-ray attenuation in this 0.2 g:tmatrix, at least for the Z = 0 cm height (posifictL
and #3). The effective iron matrix thickness crds&y the gamma rays toward the top
detectors is about 80 cm in these experiments.

6 Simulation of realistic inspections

The purpose of the EURITRACK system is the detactb explosives and illicit drugs in
cargo containers but trucks carrying such items—dog definition — very rare and cannot be
used to validate the data processing tools. Ferrdason, simulated realistic inspections have
been performed in order to validate the assessofetite C, N, and O proportions and the
associated systematic and statistical uncertajntiesse last corresponding to 10 minute
acquisitions with a 1@/s total neutron flux and with the large face loé L6 Nal(TI) top
detectors. It must be pointed out that the taggadran beam of the EURITRACK system,
which creates the useful coincident signal, reprissabout 1% of the total emission.

In all these simulations, neither the count losadabe data acquisition by the electronics nor
the filtering factor used to reject multiple alpimar gamma events (see section 4.2 of chapter
2) have been taken into account. On the other taedandom background due to accidental
coincidences has been introduced in the simulationsrder to obtain realistic counting
fluctuations.
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6.1 Examples

The first case corresponds to a TNT box hidderositipn #3 (X=-100 cm and Z = 0 cm, cf.

Figure IIl - 11) of a cargo container transport®ig, based materials (like fiberglass wool,
glass or ceramics) with a density of 0.2 gkrfthe red vertical lines of the TOF spectrum
shown in Figure Il - 40 correspond to the partheff container filled with silicon dioxide. The

energy spectrum of the selected area shows therme®f silicon and oxygen peaks.
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Figure 11l - 40. TOF spectrum (left) correspondioga TNT block hidden in position #3 inside a cacgatainer
(see Figure Il - 11) filled with a Sidmatrix, and energy spectra (right) correspondinthé SiQ matrix.

The unfolding of the energy spectrum associatatiégeak at -100 cm in the TOF spectrum
shown in Figure 1l - 41 indicates the unexpectegspnce of carbon and nitrogen in addition
to oxygen, while silicon is no more detected. Famore, the O/C and N/C ratios obtained
with the appropriate neutron moderation and gamit@gam@ation conversion factors (in terms
of position) are 0.8& 0.12 and 0.22 0.10 respectively, which is compatible with TNT as
can be seen in Figure Il - 42. The +20% and +35#hreetric error ranges, assessed in
section 4.2 for ®, and iron matrixes, have been used for the O/C 4@ conversion
factors, respectively.
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Figure 1l - 41. TOF (left) and the energy (rigi#pectra corresponding to the TNT box in the pasit@ of
Figure Ill - 11, inside the cargo container filladth the SiQ matrix. The dashed red line corresponds to the fit
with a linear combination of the pure element sect
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Figure 1l - 42. Barycentric diagram of the carbartrogen and oxygen amounts of the illicit and igan

materials. The red triangles represent the exptosiaterial, the blue squares represent illicit draigd the green
full circles represent benign materials. The bldok indicates the measured fractions extracted fitoenTNT
spectrum shown in Figure Il - 41. The grey undettaarea around the dot has been obtained withoaté
Carlo approach including systematic and statisticakrtainties.

The second case presented corresponds to a cq€aiNH,,Cl) target with a density of
0.8 g.cn® hidden in position #5 ((X= -60 cm and Z = 100 cinFgure Il - 11) of an iron
matrix of density 0.2 g.cth The TOF and energy spectra of the target, showFigure Il -
43, evidence the presence of carbon, oxygen amogeit in the iron matrix. The O/C and
N/C ratios are in good agreement with the cocaihemical ratios with only a little
discrepancy on O/C ratio. Figure Il - 44 showstthdespite this little discrepancy, the
measured point is located in the illicit drugs arBae same +20% and £35% symmetric error
ranges have been used for the O/C and N/C conwefiaitors, respectively.
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Figure 11l - 43. TOF (left) and energy (right) spreccorresponding to the cocaine box in positior#bigure 111
- 11, inside the cargo container filled with theé §.cm® iron matrix. The dashed red line in the energycspen
corresponds to the fit with a linear combinatiorited pure element spectra.

B A Explosives
1= N M Illicit Drugs
i / Benign materials
0.8 y
: /o
0.6 . A
- Cocaine A \ Measured
0.4_—
0.2:—
n |
0— — A ——a - ———
7Io| 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 1 | 1 1 Iq 1
0 0.2 0.4 06 0.8 1 1.2
Figure 1l - 44. Barycentric diagram of the carbartrogen and oxygen amounts of the illicit and igan

materials. The red triangles represent the exptosiaterial, the blue squares represent illicit draigd the green
full circles represent benign materials. The bldokindicates the measured fractions extracted ftewrcocaine
spectrum shown in Figure 111 - 43.

Contrariwise, one of the most penalizing case waitarge error range in Table 2 corresponds
to position #8 of Figure 11l - 11 (X = -60 cm ; Z-200 cm), and particularly for a container
transporting a wood matrix with a density of 0.dng° due to its high hydrogen concentration
limiting neutron penetration. In Figure Il - 4%1dugh the presence of the TNT block is still
visible around -70 cm in the TOF spectrum (sigmadréase due to its high density), the
unfolding of the corresponding energy spectrum duoasallow nitrogen to be evidenced,
mainly due to insufficient counting statistics. Tmeasured O/C ratio is 0.#10.40, taking
into account the correction factor for this positmbtained by numerical simulation, which is
consistent with the true TNT chemical ratio of 0.8fe to the non detection of nitrogen,
however, the triangle plot of the carbon, nitrogemd oxygen relative amounts does not show
a measured point in the explosives area (see Figurd6). According to section 4.2, +25%
and +40% symmetric error ranges have been considene for the uncertainties on the O/C
and N/C conversion factors respectively.
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Figure Ill - 45. TOF (left) and energy (right) spraccorresponding to a TNT block hidden in positiéh of
Figure IIl - 11 inside a 0.4 g.cirwood matrix. The dashed red line in the energgspm corresponds to the fit
with a linear combination of the pure element sect
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Figure 1ll - 46. Barycentric diagram of the carbamtrogen and oxygen amounts of the illicit and igan

materials. The red triangles represent the exposiaterial, the blue squares represent illicit draigd the green
full circles represent benign materials. The bldok indicates the measured fractions extracted fitoenTNT
spectrum shown in Figure 111 - 45.

However, counting statistics could be improved ifuture industrial system. The current
simulations include the sixteen top gamma-ray detscof the EURITRACK system.
Existing comparable systems [111] include abouttit®s more detectors. Therefore, we
have performed another calculation for the same Ppbiition in the wood matrix but with 32
Nal(Tl) detectors in the top position, which is aximum in practice due to the large size of
these detectors. Figure Ill - 47 shows that thea®n of nitrogen is now possible thanks to
the improved counting statistics but the detecteantjty is still not statistically significant.
Such a penalizing case could be largely improvesb dy implementing more Nal(Tl)
detectors below the cargo container as suggestsettion 8.
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Figure Il - 47. Energy spectrum (left) and corresging triangle plot (right) for the TNT box in ptien #8 of
Figure Ill - 11, inside the cargo container filladth the wood matrix measured with 32 Nal(Tl) toptettors.
The dashed red line in the energy spectrum correlpto the fit with a linear combination of the p@ement
spectra.

6.2 Synthetic spectra

In order to reduce the statistical uncertaintiegl@ment detection (especially nitrogen) by the
unfolding algorithm, a new module has been develdapeMODAR using the generation of
synthetic spectra with a Monte Carlo approach,/segex MODAR. A synthetic spectrum is
generated from the measured energy spectrum dirdbk inspection by modifying all bin
contents according to a Gaussian law. For each uregsnergy spectrum, 300 synthetic
spectra have been generated. Each of these synsipetitra is then unfolded to provide 300
count proportions and thus, for each element, atcaction distribution, see Figure 11l - 48.
This distribution is fitted with a Gaussian functjadhe mean of which Pi is used as the most
probable count fraction with a standard deviat@mn If the distribution is too broad, the
element is considered as absent from the gammspestrum of the inspected truck.

By applying this method to the gamma-ray spectriéifaigure 11l - 47 (TNT target hidden in
position # 8 of the wood matrix, 32 Nal(TIl) detasip a nitrogen count fraction of 6.78% has
been detected in average, and in 20 % of the syothgectra no nitrogen was found by the
unfolding algorithm, see Figure 1l - 48. These “detection” occurrences are used in the
calculation of the global uncertainty area in thedi2 representation, see Figure Il - 49.
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Figure 1l - 48. Distribution of carbon, oxygendanitrogen elements presented in the TNT targeddridin
position #7 of the wood matrix.

The O/C and N/C chemical ratios deduced from thevalcount proportions and from the
corrections factors are 0.88+0.21 and 0.32+0.2peetively, with a 20% probability of no
nitrogen detection. These ratios are consistert thie TNT ones. Figure Ill - 49 also reports
the heights (in decreasing order) of explosives;atacs and other benign materials on the 3D
uncertainty area. All heights have been normalizethe maximal height of the probability
distribution. TNT is found with a 32.4% relativeigjiet obtained by Monte Carlo sampling.
The so called “measured point” corresponds to Hrgdenter of the probability distribution.
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Figure 1l - 49. Barycentric diagram (left) of tloarbon, nitrogen and oxygen amounts of the ilkeitl benign

materials, with an indication of the most probailkgerials and associated likelihood. The red tt@mepresent
the explosive material, the blue squares represigit drugs and the green full circles represdygnign
materials. The black dot indicates the measurettifias extracted from the TNT elemental distribnt&hown
in Figure 1l - 48. The distributions of the obtathO/C and N/C ratios are shown on the right.

7 Real trucks inspections

Real truck inspection data acquired during the EXBRACK and Erit@C projects have been
analysed to test the calculated conversion facteos. this purpose, trucks transporting
organic materials have been selected based on taesported goods declaration (wood,
nylon and paper) and their gamma-ray spectra haga bnalysed using the correction factor
established for the appropriate X and Z positidgakgn from Figure 11l - 2 and Figure 11l - 3)
of the interrogated region inside the container.

7.1.1 Truck transporting wood materials

The TOF and energy spectra of a truck transportiogpd materials (“bamboo poles”,
Eritr@C truck #100) inspected in its middle height presented in Figure 11l - 50. By using
the unfolding algorithm directly on the energy gp&m, no nitrogen was detected and the
measured O/C ratio (0.59+0.20) is in good agreemdhtthe wood chemical ratio. Figure Il
- 51 shows, that by applying the synthetic specteshod, the uncertainties would be largely
improved. The O/C and N/C measured ratios are @.9&tand 0.04+0.09 respectively. And
in 82% of the synthetic spectra, no nitrogen wastb Consequently, the measured point is
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located very close to wood in the triangle diagraime O/C and N/C systematic uncertainties
are +25% and +40%, respectively.
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Figure 1l - 50. TOF (left) and energy spectra [itigof a truck transporting wood. The dashed rad In the
energy spectrum corresponds to the fit with a limeenbination of the pure element spectra.
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Figure 1l - 51. Barycentric diagram (left) of tloarbon, nitrogen and oxygen amounts of the ilkeitl benign
materials, with an indication of the most probailkgerials and associated likelihood. The red tlesmepresent
the explosive material, the blue squares represigit drugs and the green full circles represdygnign

materials. The distributions of the O/C and N/Caititd ratios are shown on the right.

7.1.2 Truck transporting clothes

Figure 1l - 52 shows the TOF and the energy speessociated to a truck transporting

clothes (Eritr@C truck #71), where significant adnitions of carbon, oxygen and nitrogen

can be noted. Nitrogen is probably present in stitHibers like nylon, for which O/C = N/C

= 0.166. By using the synthetic spectra method, uheertainties are largely reduced, see
Figure 11l - 53. The barycentric diagram shows tti&t nylon is the second probable detected
material with a height of 19.64% on the 3D uncettas area. The O/C and N/C systematic
uncertainties are +25% and +40%, respectively.
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Figure Il - 52. TOF (left) and energy spectra fitigof a truck transporting clothes. The dashedlireain the
energy spectrum corresponds to the fit with a lirm@enbination of the pure element spectra.

|
0= %0

A Explosives
N mlicit Drugs

Mandrax 4.66%
LSD 1.62% / Benign materials

O/C (mean=0.11, RMS=0.03)

N/C (mean=0.20, RMS=0.06)

Probgblllty
a

o
e
N

o

=] e

o« -
\I\l\\ll\l\ll\ll\\lll\\l\\l‘l\\

A
Nylon /‘ N \Measured
A

Point

A \ 0.06
A N\
0.04
0.02
[ L™ P = = NI o b b e b Ly
— 4PN 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3 0.35 0.4 0.45
o c X/C ratio

Figure Il - 53. Barycentric diagram (left) of tlearbon, nitrogen and oxygen amounts of the iléeitl benign
materials, with an indication of the most probailkgerials and associated likelihood. The red tt@smepresent
the explosive material, the blue squares represigit drugs and the green full circles represdygnign

materials. The distributions of the O/C and N/Caititd ratios are shown on the right.

7.1.3 Truck transporting paper

The TOF and energy spectra of a truck transpogager inspected during the EURITRACK
project with the 1.35 MeV threshold (EURITRACK tkuet51) in its middle height are
presented in Figure Il - 54. The measured O/@ratB6+ 0.27 is in good agreement with
the true chemical ratio of paper (0.833). To redtlee uncertainty of the O/C ratio, the
synthetic spectra method has been applied, seeaeFigu- 55. On the other hand, the
percentage of nitrogen found by the unfolding atham is not statistically significant, which
is consistent with the absence of nitrogen in papberefore, the position of the measured
point on the triangle plot is only meaningful regjag the O/C ratio, i.e. its projection on the
O-C axis. The Dalitz plot shows also that papehésthird probable detected material with a
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height of 92.33% on the 3D uncertainties area. K@ and N/C systematic uncertainties are
+25% and +40%, respectively.
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Figure 1l - 54. TOF (left) and energy spectra fitigof a truck transporting paper. The dashed im& ih the
energy spectrum corresponds to the fit with a limeenbination of the pure element spectra.
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Figure 1l - 55. Barycentric diagram (left) of tloarbon, nitrogen and oxygen amounts of the ilkeitl benign

materials. The red triangles represent the exptosiaterial, the blue squares represent illicit draigd the green
full circles represent benign materials. The disitions of the O/C and N/C obtained ratios are show the
right.

8 Recommendations for an industrial system

Counting statistics for truck inspections with tH& top Nal(Tl) detectors of the
EURITRACK demonstrator being often not sufficieas shown in section 7, the current
system must be improved. In view of an industneitem, a second neutron generator should
be implemented in order to inspect the “second”&dlfthe container with respect to the
neutron source, due to the strong neutron attesnuatidense, organic cargos (such as wood).
The Nal(Tl) detectors should be distributed arowifdthe container in the top position
(typically 32 detectors), in reflection (~10 deétes on each side), and under the
container(~32 detectors also). The truck could passails below which the bottom Nal(TI)
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detectors could be placed. These rails should wkerokiron material due to the low neutron
moderation in iron. The reflection set would lagg@hprove the detection of targets hidden in
low Z positions if bottom detectors cannot be impdated below the truck or in case they
would be blinded by its lower parts (fuel tanks, esls, metallic axels...). Existing
comparable industrial systems based on neutromragf&tion [111] include more than 100
detectors. A possible design for such an indussyatem is shown in Figure IIl - 56. This
artist view just shows the principle of the neutgemerators and detectors positioning, but not
the real number and setup of detectors.

Also in a future industrial system the existingdeshielding would be removed and the
gamma rays emitted would be detected by the laage 6f the Nal(Tl) detectors to improve
counting statistics.

Top detectors

Second emission set

Second tagged
neutron beam

First emission set
With ~ 18 Nal(TI)
reflection detectors

s f )
First tagged
neutron beam
Figure Il - 56. Artist view of the future induglt system including much more detectors than theent

demonstrator and two neutron generators to symoadirinspect the cargo container.

8.1 Analysis of all the simulated inspections acquirewith 32 top detectors

The simulations of TNT and cocaine boxes hiddedifferent positions inside iron, ceramic
and wood matrixes have been performed with 32 Natfp detectors. Counting statistics
fluctuations corresponding to 10 minute acquisgidrave been injected and the synthetic
spectra method has been applied to all the cassemted in Table 1. The error ranges of the
O/C and N/C conversion factors for iron and silichoxide matrixes were considered to be +
20% and + 35%, respectively. For organic matrix ¢djp these ranges were considered to be
a little larger £ 25% and * 40% respectively (seetion 4.2).

The results of data processing of all the simul@sgections are presented in
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Table 5. The label “OK” means that explosive or illicitudys can be suspected from the
measured data from the observations of the TOFRggrend Dalitz spectra. In the present
situation, this is an expert assessment, but ademhd@ecision making using also the X-ray
scanner and cargo manifest declaration can beagedsfor the industrial system [112]. The
label “Not OK” means that the system failed in fimgl these illicit items, mainly due to
matrix effects. The labellfOK” means that the measured point is not veryeclasTNT or
cocaine, but the uncertainty area encompassesitbese

Table 5. O/C and N/C obtained ratios by the sytithepectra method with +20% (O/C ratio) and +39%Q
ratio) systematic uncertainties confidence intexvfal the iron and;©®, matrixes, and +25% (O/C) and +40%
(N/C) in the wood matrix.

Matrix Block Position Measured ratio OK /NOT OK
o/C N/C
Iron TNT 1 0.71+0.08 0.36+0.08 OK
0/C=0.86 2 0.75+0.09 0.32+0.07 oK
N/C=0.429 3 0.73+0.09 0.35+0.08 OK
4 0.73+0.09 0.30+0.06 OK
5 0.75+0.09 0.31+0.07 OK
6 0.76+0.09 0.32+0.07 OK
7 0.73+0.10 0.40+0.09 OK
8 0.87+0.16 0.25+0.18 JOK
9 0.77+0.09 0.27+0.07 OK
Cocaine 1 0.19+0.02 0.01+0.02 OOK
0/C=0.235 2 0.20+0.02 0.06+0.02 OK
N/C=0.059 3 0.19+0.02 0.05+0.01 OK
4 0.19+0.02 0.03+0.01 OK
5 0.19+0.02 0.04+0.01 OK
6 0.19+0.02 0.04+0.01 OK
7 0.23+0.04 0.08+0.06 OK
8 0.19+0.03 0.07+0.04 OK
9 0.18+0.03 0.06+0.04 oK
Ceramic TNT 1 1.08+0.13 0.44+0.10 OK
0/C=0.86 2 0.90+0.11 0.41+0.09 OK
N/C=0.429 3 0.79+0.09 0.30+0.06 OK
4 0.83+0.10 0.29+0.06 OK
5 0.81+0.10 0.31+0.07 OK
6 0.79+0.09 0.31+0.07 OK
7 1.09+0.14 0.35+0.09 OOK
8 0.91+0.12 0.38+0.09 OK
9 0.81+0.10 0.30+0.12 OK
Cocaine 1 0.39+0.05 0.08+0.02 NOT OK
0/C=0.235 2 0.29+0.03 0.05+0.01 oK
N/C=0.059 3 0.20+0.02 0.060.01 oK
4 0.27+0.03 0.03+0.01 JOK
5 0.20+0.02 0.03+0.01 OK
6 0.20+0.02 0.04+0.01 OK
7 0.43+0.06 0.01+0.01 NOT OK
8 0.30+0.04 0.07+0.03 JOK
9 0.23+0.03 0.01+0.03 JOK
Wood TNT 1 0.68+0.10 0.15+0.05 NOT OK
0/C=0.86 2 0.76+0.12 0.25+0.07 OK
N/C=0.429T 3 0.92+0.14 0.34+0.09 OK
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4 0.68+0.10 0.15+0.10 NOT OK
5 0.71%0.10 0.24+0.06 OOK
6 0.83+0.12 0.34+0.08 OK
7 0.71%0.21 0.13+0.23 NOT OK
8 0.88+0.21 0.32+0.24 OK
9 1.03+0.20 0.41%0.16 OOK
Cocaine 1 0.46+0.07 0.06+0.04 NOT OK
0/C=0.235 2 0.32+0.05 0.04+0.03 JOK
N/C=0.059 3 0.22+0.03 0.06%0.02 OK
4 0.31+0.05 0.01+0.003 NOT OK
5 0.27+0.04 0.03%0.01 OK
6 0.21+0.03 0.05+0.01 OK
7 0.43+0.17 0.05+0.15 NOT OK
8 0.36+0.09 0.10+0.12 OOK
9 0.17+0.04 0.05+0.06 OK

It is important to underline that both TNT and doeaare penalizing explosive and illicit
drug, respectively, in terms of C, N, and O projomid because they are very close to benign
materials, see the Dalitz representation of Figlire42 and Figure Il - 44 for instance. With
other explosives and narcotics, the detection wbeldhuch easier.

The positions corresponding to the bottom of thet@ioer (#7, and #8 of -) would be largely
improved by using the 32 Nal(Tl) detectors under ¢bntainer, which would provide similar
results as for the top positions (#4 and #5). Ane teflection detectors would improve
counting statistics and thus the detection of theses also in position (#8 and #9).

8.2 Analysis of simulated inspections acquired with rééction detectors

The energy spectra of a TNT target hidden in pwsi#9 (see Figure Il - 11: bottom, near the
neutron source) in a container filled with watesr(instance container carrying water bottles
or fruit juice), acquired with the 32 top detectoasd with the 10 Nal(Tl) detectors of the
reflection set, respectively, are presented in fe@duU - 57. The random background due to
accidental coincidences has also been introduc#teisimulations in order to obtain realistic
counting fluctuations.

The water matrix is clearly the most penalizingamig matrix due to its very high hydrogen
concentration limiting neutron penetration. Gammagsrare also largely attenuated in such a
dense matrix. For these reasons the energy speattquired by the top detectors is very poor
in counting statistics and the detection of TNTnigossible. On the other side, the signal is
largely improved using the set of reflection detext By unfolding this spectrum and by
applying the conversion factors calculated spedlificfor this case, the O/C and N/C
measured chemical ratios (O/C = 0.82+0.12 and NO226+0.07) are in good agreement with
the TNT chemical ratios (0.86 and 0.429 respect)y@nd the TNT could be detected with a
relative height of 18.19% as shown in Figure IlI58. The O/C and N/C systematic
uncertainties considered for this water cargo 8@ and +45%, respectively.
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Figure Ill - 57. Energy spectra of a TNT targetd®d in position #9 of a water matrix acquired vilb 32 top
detectors (left) and with the 10 reflection detestof a future industrial system (right). The dakhed line in
the energy spectrum corresponds to the fit withear combination of the pure element spectra.
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Figure IIl - 58. Triangle diagram (right) of tha@rbon, nitrogen, and oxygen amounts relative foitiland
benign materials, showing the measured point agd MiT position.

However, even the reflection set is not able t@cteh TNT target hidden in position #8 (see
Figure 1ll - 11: bottom, 40cm deep inside the watatrix) due to the very high neutron
moderation in the 40 cm thick water shield. Thergpespectrum of Figure Ill - 59 shows
that, even by applying the conversion factors dated for this case, the O/C and N/C ratios
are very far from the TNT chemical ones, the meas$yoint overlapping with the water
point located at the corner O of the Dalitz plot.
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Figure 1l - 59. Energy spectra (left) corresporyio the TNT target hidden in position #8 of a watetrix
acquired with the reflection detectors. The dasteedline in the energy spectrum corresponds tditheith a
linear combination of the pure element spectraarigie diagram (right) of the carbon, nitrogen, amxgigen
amounts relative to illicit and benign materialspwing the measured point.

Figure Il - 60 shows the interaction of the taggeditron beam inside the water matrix. Only
a little proportion of the 14MeV neutrons reachles TNT block, and a majority of tagged

neutrons are scattered in water, producing oxygannga rays with a TOF included in the
time window expected for the TNT gamma rays. Sogbatial selectivity of the method is

much reduced, which explains the error on the nredsatios.

Water Matrix

=I5
Reflection Set | Moderated Neutrons

"¢ Je——TNT Target

Tagged Neutron
Beam
Figure 11l - 60. Position of neutrons interactiamistained by VISED (Visual Editor of MCNP) insideantainer
filled with a water matrix and containing a TNT blohidden in position #8.

However a container entirely filled with 1g.chwater cargo is not common; it was not
observed among the 160 trucks inspected withirEllRITRACK and Eritr@c projects. For
a truck carrying a 0.4 g.cfrwood matrix, which is a more realistic case, a Ttaffet hidden

in position #8 can still be detected by the reftatset. The energy spectra of the TNT target,
acquired by the 32 Nal(Tl) top detectors and by réféection set, see Figure 1l - 47 and
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Figure Il - 61, respectively, show that countingtistics is much larger with the reflection
detectors.
] C =0.81+0. 240, .
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Figure 11l - 61. Energy spectrum (left) and cormesging triangle plot (right) of a TNT target hiddenposition
#8 of a wood matrix acquired with the 10 reflectamiectors of a future industrial system.

Using the conversion factors calculated specifycadt this case in the reflection position, the
O/C and N/C obtained ratios are 0.81+0.09 and @3 respectively, taking into account
+25% and £40% systematic error ranges on the OAONHE conversion factors, respectively.
They are in good agreement with the TNT chemicakas shown in Figure Il - 61.

Another significant improvement could also be biuugp the neutron generator shielding in
an industrial system. This will be studied in mdegails in next chapter about radioactive-
waste characterisation. A typical 60 cm polyethgleshmield completed with 10 cm of iron
would allow the random background and dose rateetstrongly reduced, thus permitting to
use a neutron emission larger thafnI®and to improve again counting statistics.

This has not been done here but on the other haundt dosses in the electronics and data
filtering software have not been taken into accoumtfact, the simulations presented here
provide a realistic order of magnitude of the caumstatistics in a future industrial system.

9 Conclusion

The simulation of realistic inspection situatiorlkistrates the correctness of the data
processing method used to recover the chemical ,G3nd O fractions from the unfolded
counts of the gamma-ray spectra acquired with tHRIERACK tagged neutron inspection
system.

A set of conversion factors has been establishbgthatakes into account neutron moderation
and gamma-ray attenuation in containers filledH®yrost frequent cargo materials observed
during the operation of the EURITRACK system (ofigametallic, and Si@based cargos).
These factors have been validated by experimerits vére thick targets and with targets
placed in different positions inside a testing irpatrix.
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The validity of these conversion factors has beamrolled by simulating inspection spectra
for different positions of threat materials (TNTocaine) hidden in the different cargo
matrixes. These simulations have been first usesstionate the bias between the measured
and true chemical ratios in each situation, withmitoducing counting fluctuations in the
numerical model. This allowed to estimate the systé&c uncertainty intervals for the
conversion factors that will be used in the fiedd the inspection of unknown cargo materials.

Secondly, realistic inspection spectra have bedruleded by injecting counting statistical
fluctuations corresponding to 10 minute acquisgiovith a future industrial system, so as to
test the entire data processing including both sandnd systematic uncertainties. This work
has shown that the current EURITRACK demonstrataria be significantly improved in a
future industrial system by using more detectors] a shield around the neutron generator
(see next chapter).

Real truck inspection data of wood, fabrics, anghgpaorganic cargos have also been
processed to test the conversion factors in re@absinditions, confirming the capacity of the
EURITRACK system to identify these materials, blgoathe need to improve counting
statistics.

On the other hand, the established set of convefsictors has been used to test the global
data processing developed within the Eritr@C ptojcluding decision making algorithms
[112]. The Monte Carlo method proposed to procéstisical and systematic uncertainties
and to estimate the most probable detected maenadhe Dalitz representation of the C, N,
and O proportions has been developed after thikwont as it significantly improves
decision making, it should be also implemented futare industrial system.
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Partie IV — Caractérisation des déchets radioactifs

1 Introduction

Dans le cadre de la loi du 28 juin 2006 relativia gestion durable des matiéres et déchets
radioactifs, le CEA conduit des études sur la ¢areation par des méthodes de mesures
nucléaires non destructives de colis MAVL (Moyenkativité a Vie Longue) destinés au
stockage en couche géologique profonde a I'hor@2b. En particulier, en ce qui concerne
la technique de la particule associée (TPA), lessibilités de caractérisation élémentaire des
matériaux constituant les déchets et les matriesahditionnement sont examinées par
simulation numérique dans cette partie. Les étntersées portent sur trois familles de colis
de déchets radioactifs significatives par le nomddréa nature des colis, selon I'lnventaire
national des matiéres et déchets radioactifs pyalid’Agence nationale pour la gestion des
déchets radioactifs (ANDRA) [113]: les flts STELtqfton de Traitement des Effluents
Liquides, site CEA de Marcoule) d’enrobé bituminelex225 litres reconditionnés en sur-fits
EIP (Entreposage Intermédiaire Polyvalent) ; lest&oeurs en béton armé avec des fibres
CBF-C2 (AREVA La Hague) contenant des déchets technglegs divers et les conteneurs
en acier de 870 litres contenant des déchets dineGEA.

Le but sera de I'étude est de caractériser les edltsnprésents dans des zones d'intérét
repérées au préalable par imagerie photoniquestelie des objets ou hétérogénéités dans
une matrice homogene. Les conteneurs CSD-C (Camteis¢andard de Déchets Compactés,
site AREVA La Hague), contenant un mélange de ce®gee embouts et de déchets
technologiques métalliques sont également des &AL d’intérét mais ils sont trés
irradiants, avec notamment des activité§%@w et en*’Cs de I'ordre de 168Bq [113], et par
conséquent leur caractérisation via la spectrométeé rayonnements gamma induits par
interrogation neutronique ne peut pas étre envisagé

Ainsi, un dimensionnement par simulation numérigden poste de caractérisation
élémentaire par interrogation neutronique avecetdnrtique de la particule associee a été
étudié pour les trois familles de colis primairés. premiére partie de I'étude porte sur
I'optimisation de la position, des écrans et cadlieurs des détecteurs de rayonnement gamma
situés autour du colis de déchets a caractériBard@viter leur saturation due a I'émission
gamma et neutronique des déchets radioactifs. Cptdie comprend également
'optimisation d’'un écran autour du générateur éetrons pour minimiser le bruit de fond
aléatoire d0 principalement a l'environnement ddequel les neutrons non signeés
interagissent (murs, sol, plafond, ensemble dwscstructure mécanique du poste de mesure,
autres équipements de levage ou de radioprotegtésents dans la cellule d’irradiation).

Ensuite les différents colis de déchets décritsdam3] sont étudiés, en commencant par le
fat d’enrobé bitumineux pour lequel I'identificaticd’'une poche d’eau, d’'un bloc de fer et
d’un bloc d’aluminium positionnés en différents emits a I'intérieur de la matrice a été testée
par simulation numérique. Ensuite le fit CBR-Gest abordé, qui présente un volume
d’environ 1,2 n et contient une matrice de béton fibres enrobastéluis remplis de déchets
technologiques d’origine diverse. La caractérisaBt@&mentaire de modeéles d’étuis contenant
du PVC, de l'aluminium ou encore du fer a été wstenfin un conteneur de 870 litres
contenant des déchets divers du CEA a été étudi€, @our objectif la caractérisation d’'un
bloc en aluminium et d’'une enveloppe en fer remghlielile simulant un bloc moteur.
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Dans chaque cas étudié, des conditions réalistasedeire sont approchées en prenant en
compte le bruit aléatoire et les fluctuations stajues de comptage pour une heure
d’acquisition. Le niveau d'émission du générateer meutrons a été fixé a 2°10/s,
maximum envisageable avec les tubes scellés acylartassociée actuellement disponibles
sur le marché, en tenant compte de I'écran autela dource mentionné plus haut qui permet
de limiter le bruit de fond aléatoire di au gérguat Les collimateurs et écrans autour des
détecteurs gamma sont également utilisés pourelintgt bruit dd au colis. Ceci permet de
maximiser le rapport entre le signal utile des rmgnents gamma caractéristiques des
éléments recherchés et les différentes sourcesrude b

2 Caractéristigues des colis

Les différents colis de déchets ont été modéliséss dMCNP en utilisant des données
extraites de [113] et des informations disponilaled_aboratoire de Mesures Nucléaires pour
les colis de déchets du CEA en prenant en comps$si qurécisément que possible la
géomeétrie, la composition chimique et la densité uatériaux et structures constituant les
colis.

La matrice du fat STEL utilisée pour cette étudewsenrobé bitumineux de densité ~ 1,3
comprenant notamment du carbone (~ 48 % massiques)/'oxygéne (~ 16%), de
I'hydrogene (~ 6 %), du soufre (~ 5 %) et du ferd@s) remplissant de fagon homogéne un
fat de 225 L de diamétre ~ 60 cm et de hauteur ~ci®8 Une partie de ces colis est
reconditionnée dans des sur-fits EIP en acier mhabig de diamétre ~ 74 cm et de hauteur
~ 100 cm.

Le conteneur béton fibores CBFZcontient des déchets technologiques divers costdans
des étuis, poubelles ou fats, ces emballages dibnjués dans du béton fibres. La
modélisation MCNP a été réalisée pour des étuitecant de I'aluminium pur, du fer pur ou
encore du PVC pur. Le conteneur a une hauteurientérhors tout de 150 cm et un diamétre
extérieur hors tout de 100 cm. La coque et la m&tsont en béton fibres de densité ~ 2,3
composé notamment d’oxygene (~ 53 %), de silicium36 %), de calcium (~ 7 %),
d’aluminium (~1 %) et d’hydrogene (~ 0,8 %). Quadtais cylindriques en acier non allié de
hauteur 110 cm ont été modélisés, deux de diam&fecm et deux de diameétre ~ 13 cm.

Le dernier type de colis étudié est le conteneu8@®litres contenant des déchets divers du
CEA. Ces colis de hauteur ~ 116 cm et de diamé®8 em contiennent des déchets en vrac
ou compactés, immobilisés dans un liant hydraulidbeuls les colis qui contiennent des
déchets en vrac sont étudiés ici. Un mélange honeogde liant hydraulique et de déchets a
été décrit comme matrice de ce fOt Le liant hydoaud pur présent en périphérie du fat
présente une densité de ~ 2,2 et se compose notdanthogygene (~ 53 %), de silicium
(~ 28 %), de calcium (~ 10 %), d’azote (~ 3 %) lutainium (~ 2 %), d’hydrogene (~ 1,3 %)
et de fer (~ 0,9 %). Le mélange de déchets etath¢ tiydraulique présente une densité de ~2,3
et se compose notamment d’'oxygene (~ 37 %), dauwsili (~ 18 %), de fer (~ 17 %), de
calcium (~ 8 %), de chlore (~ 6 %), de carbone @6)3d’aluminium (~ 2 %), d’azote (~ 2 %)
et d’hydrogene (~ 1,9 %).
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Figure IV - 1. FGt métallique d'enrobé bitumineuk surfdt inox EIP (a gauche), conteneur béton §bre
cylindrigue CBFC’2 (au milieu) et conteneurs médales (870 L) de déchets solides [113].

3 Optimisation du dispositif expérimental

Chague type de colis présente ses propres emisgomgia et neutronique, et par suite il est
nécessaire d’optimiser la distance entre chagus ebles détecteurs afin de limiter leur taux
de comptage total. De plus, les neutrons émis glenfegsotrope par le générateur (dont ceux
du faisceau marqué ne représentent qu'une petiidn) interagissent dans le colis de
déchets et dans I'environnement de mesure (mufs, glafond, blindage...), contribuant
aussi a ce taux de comptage responsable du brfiitndealéatoire observé dans les mesures
de coincidence. Ce bruit correspond a l'enregistramdans le détecteur gamma
d’évenements non corrélés a la particule alphaagdéclenché l'ouverture d’'une fenétre
temporelle d’inspection, c’est-a-dire non provoques le neutron signé associé a cette
particule alpha. Ces coincidences accidentelles dantant plus fréquentes que le taux de
comptage dans les détecteurs gamma, enregistrésatsdence avec le détecteur alpha, est
élevé. Le bruit aléatoire dépend de ce taux de tageptotal ainsi que de celui du détecteur
alpha, et de la durée de la fenétre temporellespéntion ouverte aprés la détection de la
particule alpha :

TCya =TC, XAtxTC,

TCga est le taux de comptage du bruit aléatoire ductke gamma (coups/s),
TC, estle taux de comptage mesure par le détedigha &coups/s),

At est la largeur de la fenétre temporelle d’inspectsecondes),

TC, est le taux de comptage total mesuré par le ggbegamma (coups/s).

Le bruit aléatoire peut étre minimisé en limitaatthux de comptage total des détecteurs
gamma a l'aide d’'un écran de protection autour émégateur et de collimateurs et écrans
autour des détecteurs. La distance entre les détscet le colis constitue également un
parameétre d’ajustement. En fonction de cette distaih faut également s’assurer qu'il n'y a
pas un recouvrement trop important entre le sigtild di aux rayonnements gamma induits
par les neutrons marqués interrogateurs et le Isggmmasite d0 a une fraction de ces neutrons
rétrodiffusés vers les détecteurs. Ces différeppéisnisations ont été étudiees.
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3.1 FQ{t d’enrobé bitumineux

3.1.1 Réduction du bruit de fond dd a I'émission gamma eheutronique du colis

Les premiers calculs de simulation réalisés avecNMConcernent I'optimisation de la
position des détecteurs de rayonnements gammaradéoliobjet a inspecter. Des études
antérieures ont permis de comparer la sensibiétédeatecteurs placés a 90°, 120° et 150° par
rapport au faisceau de neutrons, comme indiquéigmd-1V - 2, pour la caractérisation
élémentaire d'objets dans les colis de déchets|[120cas des angles 210°, 240° et 270° est
symétrique par rapport au faisceau et les posititnges entre 300° et 90° (deuxieme moitié
du fat par rapport au faisceau incident) ne sostfpaorables a la détection. La partie du colis
a inspecter devra étre placée devant le faisceaned&ons signés a l'aide d'un plateau
tournant, qui devra aussi permettre une translatierticale pour permettre dinspecter
l'intégralité du fat avec un minimum de détecteurs.

Le but de l'optimisation présentée ici est de misan le bruit d0 a I'émission gamma et
neutronique du colis de déchets radioactifs. Lasatiéurs envisages dans un premier temps
sont des cristaux de Nal(Tl) de dimensions 12,7>xm2,7 cm x 25,4 cm (5"x5"x10"),
comme ceux équipant le systeme EURITRACK, oried&facon a présenter au fat leur face
la plus large. Des détecteurs cylindriques de 3'a3"LaBg(Ce) ont ensuite été envisagés
pour limiter le taux de comptage tout en préseruaugt bonne sensibilité grace a une densité
plus élevée (5,29 contre 3,67 pour le Nal) et ueédl@ure résolution en énergie (par exemple
29,26 keV a 1 MeV contre 73,19 keV pour le Nal)uPchaque distance, le taux de comptage
dans le détecteur a été calculé avec MCNP, en medensport photonique pour le bruit dQ
au rayonnement gamma du colis et en mode mixterorephoton pour I'émission
neutronique, grace a I'estimateur « tally F8 » fguirnit I'histogramme des dép6ts d’énergie
des photons dans le détecteur. Le calcul en modwmpique est fiable et 'approche pour le
calcul mixte a été validée expérimentalement paurtype de détecteurs Nal(Tl) avec le
systéme EURITRACK [114] [115].

Dans les fats d’enrobé bitumineux, l'activité deslioéléments émetteurs béta peut étre tres
élevée, de I'ordre de 1HBq par colis pour le principal émetteur gammaesgiile™*'Cs (raie
gamma a 661,7 keV de son descendant radioactif>’'T8a). L'émission gamma totale
considérée pour cette étude est de *¥ ¢8*. Les principaux isotopes radioactifs ainsi que
leur émission gamma sont présentés dans le TaBldas isotope$®Cs et®°Co, bien que de
périodes radioactives courtes ((2,06 ans et 5,27 @spectivement) par rapport a celle du
137Cs (30,1 ans), ont été pris en compte suite awred®xpérience du Laboratoire de
Mesures Nucléaires car ces deux isotopes apparhidaes les mesures de spectrométrie
gamma méme a un faible niveau d’activite. Nous d®sns donc introduits dans les
simulations & hauteur de ~ 1 % de I'activité 'd{Cs, qui est le principal émetteur gamma
dans ces colis.

Tableau 2. Principales émissions gamma simuléesldavlis bitumineux.

Isotopes Energie (MeV) Emission {.s%)
Bog 0,6617 ~ 19
*Co 1,332 ~18
50Co 1,173 ~1¢
THCS 0,605 ~ 10
'Cs 0,796 ~ 10
ZZiyye 0,059 ~2.19
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¥4%Cs 0,569 ~2.10
¥4%Cs 0,802 ~10
s 0,563 ~10

Les détecteurs ont été placés a 10, 20 et 40 cro elvesans un collimateur de plomb
d’épaisseur 5 cm. La Figure IV - 2 montre la géaoméle la modélisation dans le cas des
détecteurs de 3"x3" en Laffce).

Détecteur a 10cm sans Collimateur Détecteur & 20cm + Collimateur

T A
X\ #— Collimateur de Pb * Collimateur de Pb
wo\
5 o
/ |

Collimateur de Pb

Détecteur

2 Détecteur
90° Detecteur

O B

Colis de déchets—— Colis de déchets ——

Figure IV - 2. Visualisation de I'origine des raymments gamma détectés avec MCNP Visual Editore(is
Le cas de gauche correspond aux photons déteatds pétecteur a 90° sans collimateur, celui duemibu
détecteur a 120° placé a 20 cm dans un collimaeyriomb et celui de droite au détecteur a 1505épa40 cm

au fond du collimateur. Les angles sont définisrppport au faisceau de neutron signés (qui viedadjauche,
non représenté ici car ce calcul a pour sourceptegons émis dans le colis). Les points rougesésgmtent
I'énergie maximale (1,332 MeV) et les points blaamrespondent a I'énergie minimale (0,283 MeV) des
photons.

Pour limiter encore le taux de comptage, le collena est fermé coté colis par un écran de
plomb de faible épaisseur qui atténue préféreatight les rayonnements gamma'tCs a
661,7 keV, mais moins ceux utiles créés par lesromesi signés dans le colis (la raie utile de
plus faible énergie est celle du fer a 847 keV).

Le Tableau 3 compare les taux de comptage desteétedNal(TI) et LaBy(Ce) calculés pour
une source isotrope de rayonnements gamma tirlzg;de uniforme dans la matrice d’enrobé
bitumineux (bruit de fond), avec les flux de pha&geroduits par un faisceau de neutrons
signés d’ouverture conique de demi-angle 2,15h@igtile). Ces derniers sont calculés avec
un estimateur semi déterministe de MCNP appelé&titepoint (« tally F5 »), qui donne une
estimation du flux de particules arrivant en unmpaie I'espace, ici la position du détecteur a
150°, qui présente généralement la meilleure siinsiki20].

Tableau 3. Taux de comptage totaux (bruit) et flaxphotons en coincidence (signal utile dans umé&tife de
temps de vol « TOF » correspondant au colis a t&niaer) pour les détecteurs Nal(Tl) 5"x5"x10" eBlz(Ce)
3"x3".

Géométries Taux de comptage Taux de comptage| Signal Nal(Tl) par | Signal LaBg(Ce)
Nal(Tl) par photon LaBry(Ce) par neutron source du| par neutron source
source émis dans le photon source émis faisceau de du faisceau de

colis dans le colis neutrons marqués| neutrons marqués
Détecteur & 10cm 2.35.10° 7.90.10% TOF (23-.28) ns TOF (23.28) ns
sans collimateur
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6,75.10° 2,13.10°
Détecteur a 20cm + 3.,00_]_04 4,30_105 TOF (23-28) ns TOF (23-28) ns
collimateur Pb 3,75.1 1,18.1
d’épaisseur 5cm
Détecteur & 40cm + 8,81.10° 1,08.10° TOF (24-29) ns TOF (24-29) ns
5cm collimateur Pb 1,78.1 5,6]__104
Détecteur a 40cm + 3,31_105 4,23_]_()6 TOF (24-29) ns TOF (24-29) ns
5cm collimateur Ph 1,57.1 4,94.10°
+ 5 mm écran de Pb
Détecteur a 40cm + 1,82_105 2,43_]_()6 TOF (24-29) ns TOF (24-29) ns
5cm collimateur Pb 1,39.1 4.41.10
+ 1 cm écran de Pk

Les deux derniéres configurations présentent les paibles taux de comptage mais
augmenter I'épaisseur de I'écran de plomb de Q5cén ne permet qu’un gain relativement
limité sur ce bruit par rapport au gain observées@itcm (sans écran) et 0,5 cm. Compte tenu
de la perte de signal utile (photons produits parreutrons signés) due a I'écran de plomb,
une épaisseur de 0,5 cm a été choisie.

Les calculs montrent que le taux de comptage pouwldiecteur Nal(Tl) 5"x5"x10" placé a
40 cm du colis dans un collimateur de plomb d’é&mis 5 cm et derriere un écran de plomb
de 0,5 cm est de ~ 4.A6oups/s. Le taux d’empilement des événements @adétécteur est
donné par la loi de Poisson :

TE — 1_ e‘Tny3T
ou
TE est le taux d’empilements (exprimé par la seiéo),
TC, est le taux de comptage total du détecteur garsma (
T est la constante de décroissance du cristal kaiatir (s), la durée d’'une impulsion
étant ici estimée ar3

Pour un détecteur Nal(Tl);t3aut 690 ns [116], et par suite le taux d’empilat@e40 cm est
de 100 %, ce qui rend impossible la mesure derlipaales évenements enregistrés. Avec un
détecteur LaB{Ce) cylindrique de ¥3", pour lequel 8~ 78 ns [117], le taux de comptage a
40 cm dans le collimateur en plomb est ~ 5ddups/s et le taux d’empilement ~ 32 %.

Par conséquent, les détecteurs seront placés a4l colis dans un collimateur en plomb
d’épaisseur 5 cm et derriére un écran de proted#od,5 cm de plomb. Le spectre du bruit de
fond d0 a I'émission gamma du colis et celui deperde vol de cette configuration sont
présentés en Figure IV - 3. Pour mieux rendre cerdptla trés grande amplitude du bruit par
rapport au signal, I'échelle verticale du specteeteimps de vol commence a zéro. Donc, a
I'échelle du bruit, le pic associé au signal egegne discernable.
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Figure IV - 3. Spectre gamma du bruit de fond d@&@ission gamma propre du colis (a gauche) ettspeate
temps de vol (a droite) montrant I'importance duibde fond aléatoire di a cette émission gammar pa
détecteur placé a 40 cm dans un collimateur enlpldépaisseur 5 cm et avec un écran de protecedh mm.
Les barres verticales représentent les zones teflgmdu bruit de fond (en noir) et du signal uéé@ncident da
aux rayonnements gamma produits par les neutrgngésidans le colis (en rouge).
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Les énergies des rayonnements gamma émis pardiegléanents présents dans le colis sont
en grande majorité inférieures & 1,4 MeV, avec isriqtense & 661,7 keV émis parféCs,
ainsi que des raies de plus faible amplitude a97R8Y émis par 1¢*Cs, et de 1173 keV et
1332 keV émises par f8Co. La raie du>‘Cs peut étre séparée du pic & 847 keV induit par
les neutrons signés surT&e grace a la bonne résolution en énergie du eéietaBg(Ce)
[118] (largeur a mi hauteur de ~ 27 keV a 847 keMipsi, afin de réduire le bruit de fond
aléatoire dQ a I'’émission gamma du colis sans pedds informations sur le signal utile a la
caractérisation élémentaire du fer (les raies dagséléments d’intérét principaux comme C,
O, Al, Si, Ca et Cl se situent a plus haute éngrde seuil de coupure du systéme
d’acquisition a été placé a 790 keV. La Figure IM montre le spectre de temps de vol
correspondant et la nette amélioration du rappgnias sur bruit qui en résulte par rapport a la
figure précédente, ou le seuil était placé a 100 ke
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Figure IV - 4. Spectre de temps de vol du colisrhineux avec le bruit de fond aléatoire di aux nagments
gamma émis dans le colis et en appliquant un deuwbupure en énergie de 790 keV.
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Une fois les distances entre les détecteurs etlie définies, il est nécessaire de vérifier le
pourcentage de recouvrement des spectres temuinteisus pour les rayonnements gamma
(signal utile créé dans le colis) et neutroniquesufrons rétrodiffusés vers les détecteurs, qui
interagissent dans les détecteurs eux méme ouxdnpi@). En effet, des neutrons signés
diffusés en périphérie du ft et dans les collimetepeuvent arriver dans des plages
temporelles correspondant a celle des rayonnengamisna produits ultérieurement dans le
colis mais qui, en raison de leur vitesse supé&ieparviennent en méme temps aux
détecteurs. Le signal induit par ces neutrons si$uconstitue un bruit parasite qu'il convient
de minimiser. La Figure IV - 5 montre la variatioles flux associés aux rayonnements
gamma utiles et aux neutrons diffusés calculés kvedally F5 » (détecteur point) de MCNP
en fonction du temps depuis I'émission des neutsmsce signés, et arrivant a des détecteurs
placés a 10 et 40 cm du colis, et aux angles &, &t 150° par rapport au faisceau. Pour un
angle de 150°, le pourcentage de recouvrementale [du flux photonique par le flux
neutronique passe de 25 % pour une distance cgtéstgur de 10 cm a 19 % pour 40 cm
(voir Tableau 4). Par ailleurs, il faut noter geessignal utile correspondant au colis d’enrobés
bitumineux se trouve entre 26 et 36 ns, zone damselle le flux neutronique est faible (a 10
cm) voire négligeable (a 40 cm). L'aire de recouweet utile entre les spectres des
rayonnements gamma et des neutronique diminue gssigement lorsque la distance des
détecteurs au colis augmente, du fait de la vitesgerieure des rayonnements gamma :
30 cm.n& contre moins de 5 cm.igvitesse a 14 MeV) pour les neutrons diffusésnergie
inférieure a 14 MeV.

o o
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Figure IV - 5. Recouvrement (gris) des flux neutgoes (bleu) et gamma (rouge) au niveau des défsciel0
et 40cm et a 90°, 120° et 150°.

Tableau 4. Pourcentage de recouvrement des fluxamégues et gamma au niveau des détecteurs adlivet
et a 90°, 120° et 150°

Distance Angles (°) Recouvrement total des
colis-détecteur (cm) TOF n ety (%)
10 90 13.71
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10 120 21.31
10 150 25.22
40 90 18.19
40 120 23.83
40 150 19.44

Apres avoir calculé le bruit de fond da a I'émissgamma du flt d’enrobé bitumineuy, il faut
estimer le bruit de fond neutronique apporté pagolés. L'émission neutronique totale prise
en compte pour la modélisation est de ~3.A4/8. On constate que le taux de comptage
correspondant, estimé comme expliqué plus hautaferde transport mixte neutron-photon
et avec le « tally F8 » de MCNP, est anormalemaibld pour le détecteur Lag§€Ce) 3'%3"

par rapport a celui calculé avec un détecteur Nplf€ mémes dimensions. Le retour
d’expérience montre que ce taux de comptage degtest comparable a celui du cristal
Nal(Tl) [118]. Les sections efficaces de productd rayonnements gamma par excitation
des éléments La et Br avec des neutrons rapideomeprobablement pas fiables dans la
bibliothéque ENDF/B-VII.0 utilisée. Par conséqudatiaux de comptage neutronique pour ce
détecteur est calculé en deux étapes en utilisanestimateurs F5 et F8 de MCNP. Les flux
photonique et neutroniqgue sont calculés avec letectiurs points F5:P et F5:N,
respectivement, placés a 40 cm du colis. Pour cgtipe, la distribution en énergie des
neutrons source est modélisée par un spectresierfide Watt :

f(E) = Cexp(—%)sinh(nE);

ou
a etb sont les parameétres du spectre qui varient d’utofpgoa un autrea=0.906 et
b=3.848pour le?*'Cm,
C est la constante de normalisation qui dépendadefficients a et b,
E est I'énergie des neutrons.

Ensuite le flux photonique F5:P a été utilisé conmsnerce de photons en incidence normale
dans un cristal LaBfCe) de 3%3" pour un calcul de dépo6t d’énergie avec I'esteuatF3,
afin d’estimer le taux de comptage di aux rayonmgsngamma induits par les neutrons issus
du colis en dehors du cristal de Lagre). Pour palier le manque de réalisme de la sitioul

en ce qui concerne la production de rayonnememsngapar excitation neutroniques dans le
LaBr;(Ce), le flux neutronique F5:N a été utilisé comsnarce en incidence normale dans un
cristal Nal(TI) 3'«3" afin d’estimer I'ordre de grandeur du taux denptage associé. Le taux
de comptage total résultant de ces deux calculdeest 27 coups/s (dont ~ 8 coups/s dus au
flux photonique et ~ 19 coups/s dus au flux neutje®), ce qui est totalement négligeable
par rapport au taux de comptage di a I'émissionngamiu colis. Le spectre du bruit de fond
neutronique du colis ainsi que le spectre de tedepgol incluant ce bruit du fond présentés
en Figure IV - 6 montrent qu'il est négligeable papport au signal d0 aux interactions des
neutrons marqués dans le bitume. Le spectre dudeuond montre la présence de deux pic
remarquables I'un a 2,223 MeV di aux rayonnemeatsnga de capture sur I’hydrogéne et
'autre a 440 keV da a la diffusion inélastique desitrons sur le sodium du détecteur Nal(TI)
3"x3", utilisé pour estimer le taux de comptage peutux neutronique.
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Figure IV - 6. Spectre gamma du bruit de fond d@mission neutronique propre du colis (& gaucheypectre
de temps de vol (a droite) montrant I'importancebduit de fond aléatoire di a cette émission ganpuar un
détecteur placé a 40 cm dans un collimateur enlpldépaisseur 5 cm et avec un écran de protecedh mm.
Les barres verticales représentent les zones tefiggdu bruit de fond (en noir) et du signal utitgéncident da
aux rayonnements gamma produits par les neutrgnésidans le colis (en rouge).

Par la suite, compte tenu de la forte émissioragiermements gamma dans le flt bitumineux
issue des données de [113] (F2\5Y), les détecteurs seront placés a 40 cm du calis da
collimateur de plomb d’épaisseur 5 cm avec un édeprotection de 0,5 cm. Cependant, le
retour d’expérience du Laboratoire de Mesures Nui@é [119] montre que ce niveau
d’activité doit étre considéré comme une valeuredoppe. Il existe en effet plusieurs décades
en terme d’activité selon les colis d’enrobés bingux. A titre d’essai, un colis d’émission
gamma totale 100 fois moins actif a donc été étpdiesimulation, soit une émission de ~
10'°y.s. Dans ce cas, le détecteur pourrait méme étres pilas prés du colis (20 cm voire
10 cm), tout en restant dans le collimateur de ploAinsi, il faudra, dans la réalisation du
poste de mesure, prévoir un dispositif permettandéplacer le détecteur dans le collimateur,
et le collimateur par rapport au colis de déchesstranslation afin de s’adapter au diametre
de ce dernier et méme en rotation pour viser sgéeifnent les zones a inspecter.

3.1.2 Optimisation de I'écran autour du générateur de netrons

Comme expliqué au début du paragraphe 3, le Haatare dépend du taux de comptage des
détecteurs alpha et gamma. Le premier varie prioportllement avec le niveau d’émission
neutronique du générateur de neutrons, et le sedépdnd aussi, en plus de I'émission
radiologique du colis étudiée précédemment, de akll générateur de neutrons. Il faut donc
chercher a limiter le taux de comptage du détegaomtma di a I'émission de ce dernier. Une
source isotrope de neutrons d'énergie 14 MeV de témission 2.1® n.s' (limite
technologique pour les tubes scellés a particidecase) a été modélisée et le détecteur le
plus proche du générateur (150°) a étée étudié.dlgethylene (CH), a été utilisé comme
écran de protection car ce matériau est trés effigmur ralentir puis absorber les neutrons
grace a sa grande teneur en noyaux d’hydrogene.

L’épaisseur maximale de cet écran est volontairérienitée pour ne pas trop éloigner le
générateur du colis. Il faut en effet respecter diséance suffisante entre I'écran et le colis
pour que les neutrons rétrodiffusés par le coliaduisent pas un signal significatif dans
I'écran qui se superpose temporellement avec leakigtile, créant ainsi un signal parasite
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(« fantdme » de polyéthylene dans la zone temmortgile). Cette distance écran — colis doit
étre de I'ordre de la taille de I'objet a inspecthr facon a ce que le temps de vol des neutrons
rétrodiffusés parvenant a I'écran soit plus grané gelui des neutrons directs parvenant a
'extrémité du colis. Les colis étant placés sumlateau tournant, il est inutile (et inefficace
du point de vue de la mesure) d’inspecter la densipartie des colis. Il faut donc que I'écran
se situe au moins a 60 cm, plus grand des rayasalis étudiés (celui de 870 litres). Cette
valeur est conservatoire car elle considére quadesrons rétrodiffusés ont la méme vitesse
gue ceux interrogateurs de 14 MeV.

Une étude antérieure [120] a montré qu'une épaiste®0 cm de polyéthyléne est suffisante
pour réduire le bruit de fond aléatoire d’un fact®Q et obtenir un bon rapport signal sur bruit
méme & forte émission neutronique (2.a6). Le modéle MCNP du dispositif expérimental
avec cet écran est présenté en Figure IV - 7.

Mur en béton

Collimateur de Pb
d'épaisseur 5 cm
Point d’émission des
neutrons de 14 MeV

\
\
Y

Détecteur LaBr, (3"x3")
4 40cm et 3 150°

Fiit de déchets

Quverture conique
pour le faisceau de

CH, sau
neutrons signes

Figure IV - 7. Modélisation MCNP du dispositif expéental avec I'écran autour du générateur de oesitr

Etant donné l'incertitude sur les sections efficaassociées a la production gamma de La et
Br, et par suite les rayonnements gamma créésepanteractions des neutrons rapides dans
le détecteur LaB(Ce)n’étant pas correctement reproduites avec MCNRyuUr de comptage
total d0 & I'émission du générateur a été estim@ deéme maniére que celui dd a I'émission
du colis, voir & la fin du paragraphe 3.1.1. Cextest ici de 5,22.10coups/s, soit nettement
plus que celui di aux neutrons émis par les dédhelisactifs, mais nettement moins que
celui dU a leurs rayonnements gamma. Le spectémergie du bruit de fond aléatoire di au
générateur de neutrons de 14 MeV, ainsi que letrgpele temps de vol aprés la prise en
compte de ce bruit du fond et en appliquant url siénergie de 790 keV, sont présentés en
Figure IV - 8. Grace aux 60 cm de polyéthylénebreit de fond neutronique est faible par
rapport au signal utile.
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Figure IV - 8. Spectre gamma du bruit de fond aliéatdl au générateur et spectre de temps de vet (e
bruit de fond) pour un détecteur LaBBe) placé & 40 cm du colis d’enrobé bitumineuxs barres verticales
noires encadrent la zone du bruit de fond et lesbaouges celle du signal du colis.

Le bruit de fond aléatoire total obtenu en somnb@sicontributions des émissions gamma et
neutronique dans le fat d’enrobé bitumineux etecell générateur est donc quasiment
identique a celui di a la seule émission gammaaddis, ovoir Figure IV - 9 ci-dessous et
Figure IV - 4 page 145.
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Figure IV - 9. Spectres de temps de vol du colisrhineux avec le bruit de fond aléatoire total pdes seuils
de coupure en énergie de 100 keV (a gauche) eté\@@a droite). Les barres verticales noires ermatda zone
du bruit de fond et les barres rouges celle duasigu colis d’enrobés bitumineux.

3.2 F({t de béton fibres CBF-C2

3.2.1 Bruit de fond d a I'émission gamma et neutrons dualis

L’activité totale des émetteurs béta du colis déoméfibres est supérieure a'i®q,
notamment pour le principal émetteur béta-gammaesuiici aussi I€°'Cs. L'activité est
concentrée dans les étuis qui contiennent des ttehnologiques divers. Les émissions
gamma principales simulées sont présentées ddbleau 5.
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Tableau 5. Principales émissions gamma simuléesldatolis de béton fibre.

Isotopes Energie (MeV) Emission {.s%)
T/ 0,661 ~ 10

AT 0,059 ~ 10
Cs 0,605 ~ 10
iCs 0,796 ~ 19

AT 0,026 ~ 1
T3 0,569 ~ 10
T35 0,802 ~ 10
T3 0,563 ~ 10
T35 1,365 ~ 10

Les détecteurs LaB(iCe) ont été placés a 10, 20 et 40 cm dans lenwatiiur de plomb
d’épaisseur 5 cm avec I'écran de 0,5 cm défini darsis du fat bitumineux. Les résultats du
taux de comptage par photon source émis dansikemmlir ces distances, ainsi que le signal
utile par neutron source marque, sont donnés @analleau 6.

Tableau 6. Taux de comptage par photon sourcedanss le colis CBFC'2 pour le détecteur LaBZe) et
signal par neutron source du faisceau marqué psutifférentes configurations étudiées.

Géométries Taux de comptage Signal LaBg(Ce) par
LaBr;(Ce) pary source neutron source du
émis dans le colis faisceau marqué
Détecteur & 10 cm + 7.19.10° TOF (22-29) ns
5 cm collimateur Pb + 1,14.1
5 mm écran de Pb
Détecteur & 20 cm + 2.01.10° TOF (21-28) ns
collimateur Pb 1,76.10%
d’épaisseur 5cm + 5 mm
écran de Pb
Détecteur & 40 cm + 5cm 4,94.10° TOF (24-29) ns
collimateur Pb + 5 mm 4,72.10°
écran de Pb

La Figure IV - 10 montre la géométrie de la moddien a 40 cm. Le taux de comptage
associé aux photons émis dans le colis est ~®8cblps/s. Par conséquent le taux
d’empilement dans le détecteur Lae) est proche de 46 %. Les limites des électumsq
d’acquisition sont ici atteintes et il sera prolesbént nécessaire pour des colis d’'une telle
activité d’augmenter I'épaisseur de I'écran en @odevant le détecteur, voire d’éloigner
encore le détecteur dans le collimateur. Cependariels niveaux d’activité sont a prendre
comme des cas enveloppe et, comme pour le colimbijtun cas sera aussi étudié avec une
activité 100 fois plus faible.
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Collimateur | ™~ Collimateur
de Pb de Ph

Détecteur LaBr, : Détecteur LaBr,
a 40cm 4 40cm

Béton Fibres Béton Fibres

Figure IV - 10. Visualisation avec MCNP Vised desuk d'émission des photons source (a gauche) da de
provenance des rayonnements gamma détectés (@)drmntrant I'effet du collimateur. Les points ges
représentent I'énergie maximale (1,365 MeV) et [msnts bleus correspondent a I'énergie minimale
(0.51 MeV).

Le spectre du bruit de fond di a I'émission gammaalis et celui de temps de vol de cette

configuration sont présentés en Figure IV - 11.uierture du faisceau de neutrons signés a
été adaptée pour ce calcul a la taille d'un étuBdem de diameétre, avec un angle total de
12,58° (contre 4,3° précédemment pour le colisnbéwou le faisceau est destiné a viser des
objets de plus petites dimensions). L'adaptationad&ille du faisceau sera décrite plus en

détail dans les études de cas au paragraphe 4.
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de plomb d’épaisseur 5 cm et avec un écran degiimtede 0,5 cm. Les barres noires verticales ineliq la
zone temporelle du bruit de fond aléatoire et klsds rouges celle du signal du colis.

En placant le seuil de détection a 790 keV, letldaifond aléatoire d0 a I'émission gamma
du colis peut étre en grande partie éliminé samte p#information sur le signal utile.
L’amélioration du rapport signal sur bruit est sitctée en Figure IV - 12.
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Figure IV - 12. Spectre de temps de vol du coB~€C'2 avec le bruit de fond aléatoire di aux rayonndsien
gamma émis dans le colis et avec un seuil de ceupdd0 keV.

L’émission neutronique du CBFZ simulée est de ~ 7.10/s. Le taux de comptage du
détecteur LaBXCe) d( a ces émissions neutroniques, calculé deélme maniére qu’au
paragraphe 3.1.1, est de ~ 43 coups/s, ce quiuadige la contribution du bruit de fond
neutronique d( au colis lui-méme est négligeabdesppectre du bruit de fond obtenu ainsi que
sa contribution au spectre de temps de vol soseptés en Figure IV - 13.
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Figure IV - 13. Spectre du bruit de fond da a liésion neutronique du colis et spectre de tempstéavec ce
bruit de fond) pour un détecteur placé a 40 cm.dagses noires représentent le bruit de fond ebdees rouges
déterminent le signal du CBFZ

3.2.2 Estimation du bruit de fond dd au générateur
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L’écran autour du générateur est le méme qu'augpaphe 3.1.2, c’'est-a-dire une sphére
d’épaisseur 60 cm en polyéthylene H On reprend également la méthode décrite au
paragraphe 3.1.1 pour estimer le taux de comptage tb détecteur Lal{Ce) avec une
source neutronique, conduisant ici & 6,48 ddups/s pour celui & 150° proche du générateur,
ce qui est du méme ordre de grandeur qu'avec lss ebénrobé bitumineux (5,22.10
coups/s). Le spectre du bruit de fond aléatoirédé source neutronique de 14 MeV, ainsi
gue le spectre de temps de vol en tenant compte deuit du fond, sont présentés en Figure
IV - 14, montrant un bon rapport signal sur brki. placant le seuil de coupure en énergie a
790 keV, ce rapport est encore amélioré, voir Fdur- 15.
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Figure IV - 14. Spectre en énergie du bruit de falitoire di au générateur et spectre de tempsl davec ce
bruit de fond) pour un détecteur LaBte) placé a 40 cm du colis CBF-C'2. Les barredicades noires
encadrent la zone du bruit de fond et les barnege® celle du signal du colis.

22000
E
220000
Q
18000
16000
14000
12000
10000

8000

[T T T T T T T T T T T T T T T TTTTTOT

-

R

6000
4000

TTTTTTTOT

2000

Sl s b oo bl Pl b s g b aga b o
qaq 20 0 0 10 (20 J0 40 50 6 70
Time (ns)
Figure IV - 15. Spectre de temps de vol du colid=&B2 avec le bruit de fond aléatoire total pour unilsde
coupure en énergie a 790 keV.

Le bruit de fond aléatoire total di a I'émissiorutnenique et photonique du colis ainsi qu’a
’émission neutronique du générateur est préseeméeigure IV - 16, avant et aprés avoir
placé le seuil en énergie a 790 keV. Il est du méndee que celui di a la seule émission
gamma du colis, voir Figure IV - 11.
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Figure IV - 16. Spectres de temps de vol du doB$--C2 avec le bruit de fond aléatoire total pour unilsdei
coupure en énergie de 100 keV (a gauche) et 79Q &eNbite).

3.2.3 Fatde 870 L

3.2.3.1 Bruit de fond d( a I'émission gamma et neutrons duadais

Ce flt est caractérisé par une activité moins él@t@onc une émission gamma de I'ordre de

10 y.s* plus faible que celle des colis précédents. Lexipales émissions sont présentées
dans le Tableau 7.

Tableau 7. Principales émissions gamma simulées|datolis de 870 L.

Isotopes Energie (MeV) Emission {.s%)
2T 0,059 ~ 10"
L/ 0,661 ~ 19
*“Am 0,026 ~ 18
AT 0,033 ~ 10
733 0,074 ~ 10
7T 0,043 ~ 10
*Co 1,332 ~ 19
*Co 1,173 ~ 19
¥Cs 0,605 ~ 19
'Cs 0,796 ~ 10

Pour de telles émissions gamma, dont celles de BAngs faible énergie sont arrétées dans le
liant hydraulique qui entoure le déchet (voir Fgly - 17), le détecteur LagCe) peut étre
placé & 10 cm du colis ot sont taux de comptageeest5.16 coups/s. Le taux d’empilement
correspondant est négligeable (~ 0,4 %).
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Collimateur Collimateur
de Pb de Pb

Détecteur LaBr,
a10cm

Détecteur LaBr,
a4 10cm

Liant hydraulique

. L Liant hydraulique 'I,
_ Melanqe hcmogene Mélange homogéne
Liant Hydraulique + Déchets Vrac Liant Hydraulique + Déchets Vrac

Figure IV - 17. Visualisation avec MCNP Vised desix d’émission des photons source (& gauchepdad
provenance des rayonnements gamma détectés (a)dims points rouges représentent I'énergie mdgima
(1,332 MeV) et les points bleus correspondentrgelgie minimale (0,53 MeV).

La Figure IV - 18 présente le spectre du bruit @edfdd a I'activité gamma du colis et sa
faible contribution au spectre de temps de volnfla total d’ouverture du faisceau conique
de neutrons marqués est de 7,24° pour cette sionulat
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Figure IV - 18. Spectre du bruit de fond d & I'ssidn gamma du colis et spectre de temps de vet (evbruit
de fond gamma du colis) pour un détecteur placg enidans un collimateur de plomb d’épaisseur ®tavec
un écran de protection de 0,5 cm. Les barres negdgcales encadrent la zone du bruit de foncegtblarres
rouges celle du signal du colis.

Pour le conteneur en acier de 870 L, I'émissiortroeigue totale simulée est de ~ 2. his.
La méthode de calcul est toujours la méme qu'aagraphe 3.1.1 et le taux de comptage
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obtenu est de ~ 3.1@oups/s. Le spectre correspondant est présengélaldigure IV - 19,
ainsi que sa contribution au signal au spectre@g @u signal utile.
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Figure IV - 19. Spectre du bruit de fond di a I'ésmn neutronique du colis et celui de temps de(axdc ce
bruit de fond) pour un détecteur placé a 10 cm.dagges noires délimitent la zone le bruit de fendes barres
rouges celle du signal du conteneur de 870 L.

3.2.3.2 Estimation du bruit de fond d( au générateur de netrons

Le taux de comptage du détecteur a 10 cm du colesudgénérateur de neutrons de 14 MeV
entouré d'une sphere de polyéthylene de 60 cm denraestimé comme précédemment

expliqué au paragraphe 3.1.1, est de 4,80cb0Ops/s, toujours du méme ordre que pour les
colis bitume et CBF-C'2 (5,22.3®t 6,40.16 coups/s respectivement). Le spectre du bruit
aléatoire qui en résulte et sa contribution autspate temps de vol sont présentés en Figure
IV - 20.
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Figure IV - 20. Spectre gamma du bruit de fond@lige et spectre de temps de vol (avec ce bruibnid) pour
un détecteur LaB(Ce) placé a 10 cm du colis de 870 L. Les barreficades noires encadrent la zone du bruit
de fond et les barres rouges celle du signal ds.col
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Du fait de la faible émission neutronique et phajoa du colis, et grace a l'efficacité de
'écran en polyéthylene autour du générateur, leitbde fond aléatoire total présenté
en Figure IV - 21 avec le seuil en énergie a 790 &&t négligeable.
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Figure IV - 21. Spectre de temps de vol du contede 870 L avec le bruit de fond aléatoire totalmpun seuil
en énergie a 790 keV.

4 Caractérisation élémentaire de zones d’intérét dankes colis

Dans ce qui suit, la caractérisation élémentaiobjdts étrangers ou d’étuis présents dans les
colis de déchets en différentes positions est éaudine caractérisation physique des colis par
radiographie et tomographyeou X est supposee avoir été réalisée au prégtablelocaliser

les zones d'intérét a interroger a I'intérieur desis de déchets. C’est en effet dans le cadre
d'un couplage avec I'imagerie photonique que ldanéue de la particule associée peut étre
utilisée de facon optimale en apportant des infétiona complémentaires sur la composition
élémentaire des objets repérés par imagerie.

4.1 Etude du fit d’enrobé bitumineux

Une poche d’eau (sphére de 10 cm de diamétre)sdildes cylindriques en fer ou aluminium
(hauteur et diamétre de 10 cm) a différentes pdagars a l'intérieur du colis d’enrobé
bitumineux ont été étudiés afin de les identifier.

4.1.1 Zones d'intérét situées a la périphérie du fat

Les objets a identifier sont de petites dimensidf@muverture angulaire totale du faisceau de
neutrons signés est de 4,3°, ce qui correspondcenefe de diamétre 5 cm au centre du colis
situé a 150 cm de la cible de tritium ou sont dessneutrons du générateur. Les collimateurs
sont orientés de fagon a viser la zone d’inténéjr Figure IV - 22. Le détecteur a 150°
permet d’enregistrer le plus grand nombre de cetipsfre la meilleure sensibilité.
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Figure IV - 22. Dispositif de détection pour un etgitué au bord du fat d’enrobé bitumineux.

En prenant en compte I'émission neutronique maxérdal 2.18n/s accessible avec un tube a
articule associée, une émission gamma et neutremigicolis de ~ 8 y/s et ~ 3.10n/s, une
durée d’acquisition de 60 minutes, les spectrekamt les fluctuations statistiques ont été
établis pour les différents cas étudiés.

Une mesure de référence doit d’abord étre réatlaée une zone de visée ou ne se trouve pas
'objet & inspecter, aprés une rotation du colf d'obtenir le spectre intrinseque de la
matrice d’enrobé bitumineux. Le spectre de tempwalecorrespondant a cette inspection
avec un seuil d'énergie de 790 keV est présentégme |V - 23. Les lignes noires verticales
montrent la zone du bruit de fond aléatoire qui étrie soustrait du signal correspondant au
colis bitumineux qui se trouve entre les deux lman@uges. La déconvolution du spectre
gamma du colis sur une base de signatures élémentapir en annexe C la base calculée
pour le détecteur LaB(iCe) 3'%3") permet d’estimer le nombre de coups apportéchague
élément au spectre gamma. Les fractions de coupgldments majoritaires sont indiquées
sur la figure. Il convient de noter la présencecdeone, élément majoritaire dans I'enrobé
bitumineux (fraction massique de ~ 48 %), d’oxygénd 6 % massiques de I'enrobé), de fer
(~ 4 % massiques de I'enrobé et présence du fiearean périphérie) et d’aluminium (fraction
de coups statistiguement non significative, I'alnimmn représentant seulement ~ 1 %
massique de la matrice).
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Figure IV - 23. Spectre de temps de vol du colesnddbé bitumineux et spectre gamma d’'une zoneéiént
située en périphérie du fat (26-30 ns) aprées sactédn du bruit aléatoire.
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Le bloc d’aluminium de densité 2,7 a été placé énppérie du ft d’enrobé bitumineux.
L’'imagerie photonique a permis de détecter le blodait de sa difféerence de densité avec la
matrice d’enrobé bitumineux (environ 1,3) et déokaliser précisément par tomographie. La
déconvolution élémentaire du spectre gamma cornelgpt a la zone temporelle du bloc
d’aluminium, voir Figure IV - 24, indique un pourtage d’aluminium tres supérieur a la
fraction non significative trouvée en I'absenceldoc (~ 69 % contre 8 %). La présence du
bloc en périphérie de colis est donc confirmée samsiguité.

Al(68.58+6.47)%
Si(8.02:2.74)%

Counts
2
=T T T T

» Cl{4.78+2.65)%
500
- Ca(3.71:4.55)%

C(2.85:0.34)%

2,211 MeV (Al)

400

300

3,004 MeV (Al)

200

100

allllllllllllllllllll

1 2 3 4 5 6 7 8
Energy (MeV)

Figure IV - 24. Spectre en énergie de la zone teatigocorrespondant au bloc d’aluminium en périghdo fat
bitumineux et pourcentages de coups élémentairesldapectre obtenus par I'algorithme de décottiooiu

La simulation avec le bloc de fer de densité 78 pé&riphérie du colis d’enrobé bitumineux
conduit au spectre de la Figure IV - 25, dont laod&olution révele aussi tres clairement la
présence du bloc de fer avec un pourcentage de% &tre 19 % dans la matrice d’enrobé
bitumineux seul.
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Figure IV - 25. Spectre gamma de la zone temporatigespondant au bloc de fer en périphérie du fat
bitumineux et pourcentages de coups élémentaitesnob par I'algorithme de déconvolution.

Pour la poche d’eau périphérie du colis d’enroleéspectre en énergie présenté en Figure IV
- 26 met en évidence la présence d’un objet richexygéne avec ~ 54 % contre 17 % pour
la matrice d’enrobé seule. Il subsiste une fracsanificative de carbone due aux zones
voisines de I'enrobé et de fer due au fit en mgtdque la poche d'eau est ici située en
périphérie du colis. Il existe un recouvrement dases dd a la diffusion des neutrons dans le
surfat et dans le fOt, ainsi qu'a la résolution pemelle du systeme d’acquisition prise en
compte dans les simulations (largeur totale a mtéha de 1.32 ns pour le détecteur LaBr
3"x3"[118])
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\

1 | Ll 1l | Ll 1 | | L1 11 | Ll 1 | L1 | | | Ll 1 | il
1 2 3 4 5 6 7 8
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Figure IV - 26. Spectre gamma de la zone tempo@ieespondant a la poche d'eau en périphérie tu fa
bitumineux et pourcentages de coups élémentaitesad par I'algorithme de déconvolution.
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4.1.2 Zones d’intérét situées a mi-rayon du fat

L’angle d’ouverture total du faisceau est ici fixé° pour ne viser que la zone d’intérét a mi-
rayon du colis d’enrobé bitumineux. La Figure 27 montre que le fait d’orienter les
collimateurs pour viser cette zone a interrogematrune meilleure détection car seulement
une petite partie du colis est vue par le détectbans ce cas aussi, le détecteur a 150°
apporte la meilleure information sur la zone irdgge.

Collimateur

de Pb Détecteurs

Faisceau
de Neutrons .

Objet suspect

Matrice d’enrobé
bitumineux

Figure IV - 27. Dispositif de détection pour le isofi'enrobé bitumineux dans le cas d’un objet stispami-
rayon.

Le spectre gamma de la zone temporelle du bloamti@ium a mi-rayon du colis bitumineux
(28 & 32 ns) est présenté en Figure IV - 28. L'ahium est détecté avec un pourcentage de
coups de ~41 % alors qu’il est absent du speatrd’ehrobé seul. L’incertitude sur la
présence de cet élément peut étre réduite en aamdlita statistique par utilisation de
plusieurs détecteurs a 150°, comme nous le vemhrssloin sur des cas plus critiques en
termes de fluctuations statistiques.

Il faut noter que des études antérieures avaiemtnédintérét des détecteurs a 90° et 120°
dans certaines configurations pour améliorer Ipadpentre le signal de la zone d’intérét et le
bruit d0 a la matrice, selon I'énergie des rayones gamma des éléments recherchés [120].
Cependant, I'étude ici réalisée en tenant compi&adevité des colis montre dans tout les cas
que le détecteur situé a 150° offre la meilleuresg®lité, grace au collimateur qui permet de
viser plus précisément la zone d’intérét.

Pour le bloc de fer a mi-rayon dans le colis bituenix, le spectre en énergie présenté en
Figure IV - 28 montre la présence des pics de f&Ba7 MeV et 1,238 MeV, et I'algorithme
de déconvolution détecte le fer avec un pourcentbgeoups de ~ 32 % comme étant
I'élément majoritaire dans la zone interrogée, uine faible fraction non significative du
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point de vue statistique dans la méme zone poordte bitumineux seul. Les rayonnements
gamma du fer sont fortement atténués dans la reatfienrobé en raison de leur faible
énergie, ce qui explique cette faible détection samnificative du fer dans I'enrobé pur
contrairement au cas en périphérie. La proportmoatbone détecté est plus grande que dans

le cas du bloc de fer en périphérie a cause d#fisidn neutronique dans le colis, mais elle
reste faible.

La déconvolution du spectre en énergie d'une polkau a mi-rayon, également présenté en
Figure IV - 28, montre que la proportion de rayaneats gamma caractéristiques de
'oxygéne est de ~ 38 % alors qu’elle n’est que-d5 % dans I'enrobé bitumineux. Malgré
la présence de carbone dans la zone de I'eau tudiffusion neutronique, la présence d’'un
objet riche en oxygéne est clairement mise en écileCette information, corroborée par une
densité légerement inférieure a celle de l'enrobévg. 1,3) mesurée par tomographie
photonique, peut permettre de conclure a la présdieau avec un bon niveau de confiance.

E 220 : _ﬂ — -
5 Aluminum A|(41.30i11.4:|-)‘% gsun i Fer Fe(31.83+4.07)%
3200 Ca(11.49+8.27)% 3l Ca(i1.8347.74)%
o C(9.15:0.72)% |
180 Pb(8.05+8.58)% : Pb(9.52+7.10)%
. Si(6.71:4.35)% soof- C(7.13:0.76)%
: S(6.14+5.33)% |

o e v b 1Y prndin it

1 2 3 4 5 6 7 ' 8 1 2 3 4 5 6 7 8
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w120 — @
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Figure IV - 28. Spectres gamma correspondants aa @hluminium (en haut a gauche), de fer (en faut

droite), a la poche d’eau (en bas a gauche) etitamé seul (en bas a droite) a mi-rayon du colsntbbé
bitumineux.
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4.1.3 Zones d’intérét au centre du fGt

Afin d’'interroger une zone d’'intérét au centre ailis; I'angle d’ouverture total du faisceau
est fixé a 3,6°. Les détecteurs sont orientés pisar le centre du colis comme le montre la
Figure IV - 29. La diffusion des neutrons réduit ie¢s fortement la sélectivité spatiale et
conduit a interroger des zones de la matrice siuéaur de l'objet.

Coliimateur . -~ . )
Détecteurs

A ._Objefgu.s_pé_ct;'. N
- Matrice d’enrobé
0w bitumineux T _ -

Figure IV - 29. Dispositif de détection pour le isoll'enrobé bitumineux dans le cas d’'une zone éf@ttau
centre du colis, et lieux d’interaction des neusrdans la matrice obtenus avec MCNP Vised. Lestpoduges

représentent I'énergie maximale des neutrons (1¥)Meles points bleus correspondent a une énengienale
de 10 meV.

En plus de la perte de sélectivité spatiale dua diffusion neutronique, la forte émission
gamma du colis d’enrobé bitumineux (~*4§/s) rend impossible la détection des blocs
meétalliques ou de la poche d’eau a cause du fedlplport signal sur bruit au centre du colis.
Le cas d'une activité 100 fois plus faible a doté& &udié, mais méme avec une émission de
~10° y/s, il reste difficile de caractériser les zoneterirogés a cause des importantes
fluctuations statistiques due a la trés forte ation des rayonnements par la matrice. La
Figure IV - 30 présente les spectres en énergla dene temporelle du bloc d’aluminium au
centre (32 a 35 ns) avec I'émission gamma maximhaleolis bitumineux et avec 1% de cette
eémission. Dans ces deux cas, I'incertitude stgtistirend impossible la détection du bloc.
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Figure IV - 30. Spectres en énergie correspondantsdoc d’aluminium avec une émission gamma maxardal
~ 10" y/s (a gauche), et avec 1% de I'émission maximate~sb0™ y/s (& droite).

Cependant, pour un systeme industriel, plusieutsctiurs pourraient étre mise en ceuvre.
Avec 10 détecteurs LaBr3"x3" placés a 150° en couronne tout autour du faisaia
neutrons signés, et avec une émission gamma d& y/40l est alors possible de caractériser
avec une précision globalement satisfaisante Igposition élémentaire des zones interrogées
au centre du colis d’enrobé bitumineux, voir Figlive- 31. Une autre alternative pour
ameliorer la précision statistique serait de rapipeo le détecteur du colis, ce qui est possible
pour des activités de cet ordre. Cette option stualiée dans le cas du CBFC'2, voir
paragraphe 4.2.

L’aluminium contribuant &121% en nombre de coups dans le spectre est @iesitd. Méme

si l'incertitude est élevée, la fraction détectéste significative, et il sera aussi possible
d’augmenter le temps de mesure (ici 60 min). Ganéht est absent du spectre de la matrice
d’enrobé seul.

Pour le bloc de fer au centre du colis bitumindexspectre en énergie présenté sur la Figure
IV - 31 montre la présence des pics caractéerissiqgae0,847 MeV et 1,238 MeV, et
I'algorithme de déconvolution détecte le fer avet4-% du nombre de coups dans le spectre
comme étant I'élément majoritaire dans la zoneriagge alors qu'il est absent du spectre de
'enrobé seul. La proportion de carbone venantel@dbé bitumineux est encore accrue par
rapport au cas a mi rayon a cause de la diffuseurtranique et de I'atténuation plus grande
dans le colis des rayonnements gamma de faiblgiéndu fer.

La déconvolution du spectre en énergie de la palbbau au centre du colis présenté en
Figure IV - 31 montre une proportion de rayonnem@amma caractéristiques de I'oxygene
de ~ 28 % alors qu’elle n'est que de ~ 14 % daswdibé seul. Malgré la présence de carbone
dans la zone de I'eau due a la forte diffusion meique et la présence d’'une proportion
significative d’oxygene dans la matrice d’enrobgitnineux, il est possible de caractériser la
présence d’'un matériau riche en oxygéne gracepporades nombres de coups O/C qui est
de 0,51 dans I'enrobé seul contre 1,22 avec lagpd&au.
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Figure IV - 31. Spectres en énergie correspondantsioc d’aluminium (en haut a gauche), de ferHauat a
droite), a la poche d'eau (en bas a gauche) etitamé seul (en bas a droite) au centre du colisrdieé
bitumineux avec une émission gamma du colis de'2yi9et avec 10 détecteurs Lglre).

4.2 Etude du fGt de béton fibres CBF-C2

Afin d’identifier les déchets technologiques diveemns les étuis du colis de béton fibre, I'un

des deux étuis de diametre 30 cm, contenant du ¥ Caluminium ou encore du fer, a été

interrogé. La taille du faisceau est adaptée andyédui (en termes de diametre) et par suite
son ouverture totale est de 12,58°. Les collimateant orientés de fagon a viser la zone
d’intérét, voir Figure IV - 32. Le détecteur a 1588rmet d’enregistrer le plus grand nombre
de coups et offre la meilleure sensibilité.
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Collimateur

dePb —  * Détecteurs
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Figure IV - 32. Dispositif d'identification des dégts technologiques divers dans les étuis des duliséton
fibre.

Le premier étui modélisé est rempli d’aluminium perdensité 2,7. La densité de

'aluminium est quasiment la méme que celle dumétda différence des sections efficaces
de production gamma dans ces matériaux n’est sasiie pour différencier le signal dans

le spectre de temps de vol. C’'est donc I'imagehietpnique qui permet le repérage de la
position de I'étui dans le colis de béton fibres.dpectre de temps de vol correspondant a
cette inspection avec un seuil d’énergie de 790 ésf\présenté en

Figure IV - 33. Les lignes noires verticales montria zone du bruit du fond aléatoire qui
doit étre soustrait du signal correspondant a l&ricga qui se trouve entre les deux barres
grises en pointillés. La déconvolution du spectimnga de cette zone de béton fibres révele
principalement la présence d'oxygene, élément rtaje dans cette matrice (~ 53 %
massiques) et de silicium (~ 36 %), les autres éisndétectés étant non significatifs en
terme d’incertitude.
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Figure IV - 33. A gauche, spectre de temps de uatalis CBF-C2 avec un grand étui rempli d’aluminium. Les
barres verticales noires encadrent la zone du teufond, les barres grises celle de la matriceddis de béton
fibres et les barres rouges correspondent au siyngrand étui contenant de I'aluminium. A droispectre
gamma de la matrice de béton fibres située enlpénigondu ft (22-25 ns) aprés soustraction du lalédtoire.

La déconvolution du spectre gamma de la zone da& Fémpli d’aluminium, présenté sur la
Figure IV - 34, indigue une proportion de coups amante pour I'aluminium (~ 24 %) avec
cependant une incertitude relativement élevée duemaportantes fluctuations statistiques et
au fait que le pic de l'aluminium a 1,809 MeV esinfondu avec celui du silicium a
1,779 MeV. L'aluminium est néanmoins détecté samsigliité grace a ses deux autres raies a
2,211 MeV et 3,004 MeV. Dans la zone de béton $ils@ectionnée, il n’y avait pas de coups
attribués a I'aluminium.

Le spectre en énergie pour un étui rempli de fedelesité 7.87 est également présenté en
Figure IV - 34. Le fer est identifié sans ambigi#te&c une fraction de coups de ~ 12 % tandis
gu’il n'est pas détecté dans la zone du béton dibre la différence du flt d’enrobé
bitumineux, il N’y a pas ici de fer dans la matrdeebéton fibres ce qui facilite la détection de
cet élément dans I'étui.

La déconvolution du spectre gamma correspondant atwi rempli de PVC (&43Cl), de
densité 1, présenté aussi en Figure IV - 34, manteele nombre de coups attribués au chlore
pour la zone de I'étui est de ~ 9 % mais avec ude drande incertitude due principalement
aux fluctuations statistiques, rendant sa détectamsignificative.
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Figure IV - 34. Spectres gamma de la zone temmocelirespondant au grand étui rempli d'aluminiumh@ut a
gauche), de fer (en haut a droite) et de PVC (sh @ians le colis de béton fibres avec une émisgonma de
~ 10" y/s, et pourcentages de coups élémentaires obtenlialgorithme de déconvolution.

Cette incertitude est due en grande partie & l@ fémission gamma du colis (~'1§/s).
Comme pour le ft d’enrobé bitumineux, le cas d’angvité 100 fois plus faible a été étudié,
soit ~ 18°y/s. Avec cette émission gamma, le détecteur (&8 peut étre placé & 10 cm du
colis, conduisant & un taux de comptage de -cbOps/s et donc & un taux d’empilement
voisin de 7 %. Les spectres en énergie corresptmdant présentés en Figure IV - 35. Le
fer, 'aluminium et le chlore sont identifiés sam®biglité avec des proportions de coups de
~8%, ~ 11 % et ~ 7 %, respectivement, et destitwgdes beaucoup plus faibles. Dans le
spectre correspondant au béton fibres, le feragiriiinium sont détectés avec de tres faibles
pourcentages de coups et le chlore est absentedtrsp
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Figure IV - 35. Spectres gamma de la zone temmocelirespondant au grand étui rempli d'aluminiumh@ut a
gauche), de fer (en haut a droite) et de PVC (esndbgauche), et celui de la matrice de béton fifgasbas a
droite), pour une émission gamma de £°1£5, et pourcentages de coups élémentaires obtamuslgorithme
de déconvolution.
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Remarques.

— Une autre solution pour réduire les fluctuatioradistiques est d’utiliser un plus grand
nombre de détecteurs comme dans le cas du colisotbé bitumineux. Il est tout a
fait possible de combiner différentes options (rappement du détecteur,
accroissement de leur nombre, temps de mesurdaguigs selon I'activité du colis et
les fluctuations statistiques observées.

— Le plomb est observé dans les spectres en raisda d&rodiffusion de neutrons
signés par le colis vers le collimateur, ce queané signal coincident dans la méme
fenétre de temps de vol que I'étui (effet « fantbeCet effet peut étre réduit en
éloignant le collimateur du colis de 10 cm. Un ohla été réalisé pour un étui
d’aluminium, montrant que le pourcentage de coups du plomb trouvé par
'algorithme de déconvolution reste significatifpviron 25 %. Pour pallier cet
inconvénient, notamment si on recherche du plomis des colis, il conviendrait de
prévoir un autre matériau pour les collimateurs.

4.3 Etude du fat de 870 L du CEA

La détection d’'un bloc cylindrique d'aluminium (bewr et diametre de 20 cm), et celle d’'un
bloc moteur cubique d’arréte 20 cm, avec des paoifer d'épaisseur 5 cm et contenant de
I'huile, placés a différentes profondeurs a I'irér du colis de 870 L, ont été étudiées.

4.3.1 Zones d'intérét situées a la périphérie du fat

L’ouverture angulaire totale du faisceau de newtrsignés est de 8,92°. Les collimateurs sont
orientés de facon a viser la zone d’intérét, vaguFe IV - 36. Le détecteur a 150° permet
d’enregistrer le plus grand nombre de coups ee ddfimeilleure sensibilité.
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Figure IV - 36. Dispositif de détection pour unetgitué au bord du fit de 870 L.

Une mesure de référence doit d’abord étre réatlaée une zone de visée ou ne se trouve pas
I'objet & inspecter, apres une rotation du colfg) d’obtenir le spectre intrinséque du liant
hydraulique. Le spectre de temps de vol correspundacette inspection avec un seull
d’énergie de 790 keV est présenté en Figure 1V.-188 lignes noires verticales montrent la
zone du bruit de fond aléatoire qui doit étre s@itstiu signal correspondant a la matrice qui
se trouve entre les deux barres rouges. La déaatimol du spectre gamma montre la
présence d'oxygéne, élément majoritaire dans té [(action massique de ~ 53 %), de
silicium (~ 28 %) et de calcium (~ 10 %). Les ast&déments ne sont présents qu’en faible
guantité dans le liant et les proportions de cod@gsectées sont faibles, voire non
significatives.
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Figure IV - 37. Spectre de temps de vol du coli8 B&ans objets inclus et spectre gamma d’'une dongrét
située en périphérie du fat (25-28 ns) aprés sactsdn du bruit aléatoire.
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Le bloc daluminium de densité 2,7 a été placé é@mippérie du fat de 870 L. La

déconvolution élémentaire du spectre gamma cornelgpi a la zone temporelle du bloc
d’aluminium (25 a 28 ns), voir Figure IV - 38, igdie une fraction de coups pour
laluminium (~ 16 % avec une faible incertitudeledr supérieure au pourcentage non
significatif détecté en I'absence du bloc.

La déconvolution du spectre obtenu par la simulatigec le bloc moteur en périphérie du
colis de 870 L révele aussi trés clairement lagirés du bloc de fer avec un pourcentage de
~ 11 % contre ~ 2 % dans la matrice du liant hylityjae seul.
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Figure IV - 38. Spectres gamma de la zone temmod 25 a 28 ns correspondant au bloc d'aluminam (
gauche) et au bloc moteur (a droite) situés erppérie du ft de 870 L, et pourcentages de cougraeiitaires
obtenus par 'algorithme de déconvolution.

4.3.2 Zones d’intérét situées a mi-rayon du fat

L’angle d’ouverture total du faisceau est ici fix@,28° pour ne viser que la zone d’intérét a
mi-rayon du colis de 870 L. Le fait d'orienter lesllimateurs pour viser cette zone a

interroger permet une meilleure sélectivité spatir les collimateurs limitent la détection

des rayonnements gamma induits dans les zones@®ipar des neutrons ayant diffusé hors
du cdne de neutrons signés. Dans ce cas aussétdetelr a 150° apporte la meilleure

information sur la zone interrogée.

Le spectre gamma de la zone temporelle du blocimti@ium a mi-rayon du colis de 870 L
est présenté en Figure IV - 39. L'aluminium estedt& avec un pourcentage de coups non
significatif (~ 3,5 % + 4 %).

Pour le bloc moteur a mi-rayon dans le colis, lecsége en énergie présenté en Figure IV - 39
montre la présence de fer avec un pourcentage Wesae ~ 6 %, contre une fraction plus
faible dans la méme zone pour le liant hydraulisgew.
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Figure IV - 39. Spectres gamma correspondants ad dlaluminium (en haut a gauche), de fer (en hRaut
droite), et au liant seul (en bas) a mi-rayon disate 870 L.

4.3.3 Zones d’intérét situées au centre du fat

Il est difficile d’interroger une zone d’intérét aentre du colis sans rencontrer des objets
immobilisés dans le liant hydraulique, pour cettison la matrice est décrite par un mélange
du liant hydraulique et des déchets en vrac. Lamjbuverture total du faisceau est fixé a

7,24°. Les détecteurs sont orientés pour viseemdre du colis comme le montre la Figure IV

- 40. La diffusion des neutrons réduit ici trestéoment la sélectivité spatiale et conduit a
interroger des zones de la matrice située autoliobjet.
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Figure IV - 40. Dispositif de détection pour le isotl'enrobé bitumineux dans le cas d'une zone é@ttau
centre du colis, et lieux d’interaction des neusrdans la matrice obtenus avec MCNP Vised. Lespoiuges
représentent I'énergie maximale de 14 MeV et ldatpdleus correspondent a I'énergie minimale dem&y/
des neutrons.

La déconvolution du spectre en énergie du blocudiadium au centre du colis présenté en
Figure IV - 41 montre une proportion de rayonnermegimma caractéristigues de
'aluminium, non significative ce qui montre quékt définitivement trés difficile de détecter
la présence de I'aluminium dans une matrice deetéan vrac.

Pour le moteur au centre du colis, la Figure IV1-rdontre que le fer est détecté avec un
pourcentage de ~ 6 % supérieur a celui trouve asgectre du mélange seul (~ 3 %).
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Figure IV - 41. Spectres gamma correspondants ac @hluminium (en haut a gauche), de fer (en faut
droite), et mélange liant + déchets (en bas) atreelu colis de 870 L

5 Conclusion

Le dimensionnement par simulation numérique du epa¢ mesure par interrogation
neutronique avec la technique de la particule assates colis de déchets radioactifs MAVL
(Moyenne Activité Vie Longue) a permis de détermileeblindage, I'écran et la position des
détecteurs par rapport aux colis. L'objectif prpadi était de limiter le taux de comptage di a
I'émission radiologique (essentiellement gamma) disshets et le bruit aléatoire associé. Un
blindage de la source neutronique a aussi été isédaéur ne pas accroitre ce bruit déja trés
important.

Dans tous les cas présenteés, les détecteurs donté&nd’un collimateur de 5 cm d’épaisseur
et d'un écran de protection vis-a-vis du colis d& édm d’épaisseur, tous deux en plomb. Le
taux de comptage total calculé pour un scintillatauLaBg(Ce) de dimensions 83" situé a

40 cm du colis en fond de collimateur est alorsésiepr & 18 coups/s pour les f(its d’enrobé
bitumineux et de béton fibres les plus actifs (ples13® Bq de’*'Cs). Avec de tels taux de
comptage, les taux d’empilement dans les détectuls débit d’'information a traiter par
I'électronique sont critiques. Ce niveau d’activiigt cependant a prendre comme une valeur
supérieure des activités réellement présentesldarolis. Des calculs complémentaires ont
donc aussi été réalisés avec des niveaux d’actplité faibles. Il faudra éventuellement
envisager de reculer encore les détecteurs dam®llevateurs et d’accroitre I'épaisseur des
écrans pour les colis les plus actifs, au détrindmtla sensibilité et donc au prix d’un
accroissement de la durée de mesure (60 min peusiteulations présentées). Par contre,
pour le colis de 870 L du CEA, moins actif, la diste du détecteur par rapport au fat peut
étre réduite & 10 cm. Pour ces différentes cordigums, il a aussi été vérifié par simulation
gue le recouvrement entre le signal gamma util@iinplar les neutrons signés et le signal
parasite di a la rétrodiffusion d'une partie de cesutrons vers les détecteurs reste
négligeable.

Par ailleurs, le blindage autour du générateur detrans, constitué d’'une sphére de
polyéthylene de 60 cm de rayon, permet de réduireprds d’'un facteur 10 le taux de

comptage des détecteurs gamma di a cette soueceo@dtrice, et de le rendre négligeable
par rapport au taux de comptage da a I'émissionngamies déchets. Ceci permet notamment
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d'utiliser le générateur & un niveau d’émissiontrenique de 2.1%n/s, valeur maximale pour
les tubes a particule associée disponibles suralem, permettant ainsi un gain significatif
en sensibilité par rapport aux systemes de mesure é&cran générateur qui fonctionnent a
quelques 10 n/s. Il faudra également tenir compte, au niveas @pécifications de
I'électronique, d’'un taux de comptage tres élevaludes) détecteur(s) alpha, typiquement
de I'ordre du pourcent de I'émission totale.

Sans tenir compte de ces effets de saturation fpeieans les détecteurs et I'électronique
d’acquisition, les simulations ont ensuite montue da caractérisation élémentaire d’objets
inclus dans les colis d’enrobés bitumineux, de ditores CBFC’2 et de 870 L (déchets en
vrac bloqués dans du béton) apporte, dans la pluges cas étudiés, des informations
exploitables en une heure d’acquisition, malgnéfilience du bruit de fond aléatoire estimé
préecédemment. L'utilisation d’'un seuil de coupuectonique a 790 keV permet notamment
d’améliorer significativement le rapport signal $wuit, ce dernier étant dd principalement a
I'émission gamma & 661,7 keV dd'Cs présent dans les colis. Ces informations sur la
composition élémentaire des matériaux interrogascamplément de celles apportées par
'imagerie photonique, peuvent permettre d’idegtifia nature d’objets ou de zones des colis
repérés préalablement par cette technique.

Les cas les plus pénalisants concernent la caisatién d’objets situés en profondeur dans
les colis trés actifs, comme ceux d’enrobé bitunmnet de béton fibre. Les fluctuations
statistigues de comptage rendent difficile la détecdes éléments d’intérét. Elles peuvent
étre réduites en utilisant plus de détecteuesstiaussi envisageable, en cas de colis d’activité
plus faible, de rapprocher les détecteurs du clblest €également envisageable d’accroitre le
temps de mesure. Néanmoins, une autre limitatiqoitante est la diffusion des neutrons
dans la matrice des déchets, qui dévie en partiaideeau de neutrons signés de l'objet a
caractériser et réduit la sélectivité spatiale adechnique de la particule associée. Dans
certains cas, comme celui d’objets au centre dis a¢ 870 L, méme avec une bonne
précision statistique de comptage, la caractéosaélémentaire de la zone d'intérét est
impossible.

Enfin, il serait avantageux de coupler la technigigela particule associée avec d’autres
méthodes d’investigation telle que I'interrogatioeutronique pulsée, avec laquelle on peut
mesurer les rayonnements gamma de capture denseéléiments dont les sections efficaces
sont de plusieurs centaines de barns, comme psutoXegjues chimiques que sont le bore, le
cadmium et le mercure [121]. Les inconvénients d#ectechnique sont I'absence de
sélectivité spatiale et la forte absorption du fheutronique thermique interrogateur, mais la
sensibilité pour ces éléments est a priori plundegaet les deux méthodes peuvent étre
utilisées de facon complémentaire pour répondrefférehts objectifs de caractérisation
élémentaire des colis de déchets MAVL.
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Conclusion générale

Les spectres des rayonnements gamma produits €0r B, Fe, Pb, Al, Na, Si, Cl, Cu, Zn,
Ni, Cr et Ca par des faisceaux de neutrons sigaésddvieV ont été acquis avec le systeme
EURITRACK en vue de linspection des conteneursitmaes avec un seuil de coupure
électronique a 0,6 MeV. La bibliotheque de sigreguélémentaires ainsi constituée a été
utilisée pour déconvoluer les spectres gamma eggulie I'inspection de container maritimes
et ainsi calculer la contribution relative de chag@ément dans le spectre mesuré. Sur la base
des compositions élémentaires ainsi déterminéeas, dinsi été possible de comparer les
résultats des mesures avec les déclarations dehamdises transportées lors de I'inspection
d'une centaine de camions effectuées dans le cdwlrerojet Eritr@C (suite du projet
EURITRACK, menée entre 2008 et 2010). La présem@ids significatifs au dessous du
seuil de coupure initialement utilisé pendant EURACK (1,35 MeV) a permis de mieux
identifier des éléments comme le fer, le cuivrezife et le plomb, dont les raies gamma les
plus caractéristiques étaient situées en dessosesuilu

D'autre part, des calculs MCNP ont été réalisés dixerses bibliotheques de données, dont
la plus récente disponible ENDF/B-VII.O. Les catcubnt révélé des différences tres
importantes selon les bibliothéques en ce qui ameck prise en compte de la dépendance
angulaire de la production de rayonnements gammalgmneutrons de 14 MeV, ainsi que
sur les valeurs des sections efficaces des diffésermies gamma. Les calculs effectués avec
la bibliotheque ENDF/B-VII ont ensuite été compaaés spectres expérimentaux. Un accord
satisfaisant a été observé pour les principaux ébésnconstituants les explosifs et les
drogues, ainsi que pour ceux frequemment rencodams les conteneurs réels: C, O, N, Fe,
Al, et Si. Pour les autres éléments, toutefoisctad n'est que partiel, certaines raies gamma
mesurées étant absentes du calcul ou, au contia@isanulation fournissant des pics qui ne
sont pas observés expérimentalement. Enfin, pominke le désaccord est total, les données
nucléaires étant inexistantes dans les bibliotheqéeentes et non fiables dans les plus
anciennes. Au-dela de la comparaison qualitatiieeeexpérience et simulation (hauteurs
relatives des raies gamma et du continuum), unepacaison quantitative a aussi montré un
bon accord entre nombres de coups mesurés et @alpalr les trois €léments organiques
majeurs C, N, et O essentiels pour la détectioredphosifs et des drogues. Cette vérification
était essentielle car la simulation numérique datgement utilisée par la suite

La déconvolution des spectres gamma mesurés avsgsteme EURITRACK fournit les
fractions de coups des éléments C, N, O qu'il faartvertir en proportions chimiques pour
pouvoir différentier les matiéres organiques (exyi$ drogues, produits bénins, produits de
contrebande). Le code MCNP, avec la bibliothequ®EM-VII1.0, a été utilisé intensivement
pour calculer un ensemble de facteurs de conveesiprenant en compte la modération des
neutrons et l'atténuation des rayonnements gamms lda marchandises transportées. Ces
facteurs ont été validés expérimentalement aveccds#ss épaisses de matériaux connus
(bois, papier, mélamine...), d'abord seules puis g#acen différentes positions dans un
conteneur rempli d’'une matrice test en fer de dén§i,2. En permettant de simuler
I'inspection de matériaux illicites (TNT, cocair@acés en différentes positions dans diverses
matrices, I'outil numérique a aussi permis de telstezalidité de ces facteurs de conversion.
Ces calculs ont d'abord permis d’estimer les b&istématiques entre les ratios chimiques
réels et ceux obtenus grace aux facteurs de caomgreur chacune des situations simulées,
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indépendamment des incertitudes statistiques. EEnsdes spectres correspondant a des
inspections réalistes en 10 minutes d'acquisitionn été calculés avec les fluctuations
statistiqgues associées pour tester le processuglebde traitement des données, notamment
la combinaison des incertitudes aléatoires et Byaigues par une méthode de Monte Carlo.
Finalement, des données d'inspection pour des atmesnteneurs réels chargés de matieres
organiques (bois, tissus, papier), préalablemepérées par un scanner a rayons X, ont
également été traitées afin de tester les factbrisorrection avec des données obtenues en
conditions opérationnelles, confirmant la capadié systeme EURITRACK existant a
identifier ces matériaux mais aussi la nécessitéédaire les fluctuations statistiques de
comptage.

Ce travail a montré que le démonstrateur actuel IEBRCK pourrait étre sensiblement
amélioré dans un futur systéme industriel en afifiplus de détecteurs gamma ainsi qu’un
écran de protection autour du générateur de neuonr limiter le bruit de fond aléatoire
gu’il engendre. Les résultats montrent cependafgdvga un systeme industriel comprenant
typiguement deux a quatre fois plus de détectemrbagit et en bas du conteneur, selon la
possibilité d’en implémenter ou non sous les casjiamsi que des détecteurs en réflexion et
un générateur de neutrons supplémentaire pourdtespka face opposée du conteneur, les
explosifs et les drogues peuvent étre détectésagabgglité dans la grande majorité des cas
étudiés.

La technique de la particule associée a été égalemdisée pour la caractérisation
élémentaire des déchets radioactifs de moyennatadiivie longue. Dans ce but, un poste de
mesure dédié a ces colis a été dimensionné pafatiorunumérique. Cette étude a permis de
déterminer le blindage, I'écran et la position désecteurs par rapport aux colis, I'objectif
principal étant de limiter le taux de comptage diliéiission radiologique des déchets,
d’origine essentiellement gamma et dans une moingdgure neutronique, ainsi que le bruit
aléatoire qui en résulte. Les détecteurs ont ddéceétourés d'un collimateur de 5 cm
d’épaisseur et d’'un écran de protection vis-a-vicadlis de 0.5 cm d’épaisseur, tous deux en
plomb. Le taux de comptage total calculé pour uleatéur LaBg(Ce) de dimensions 83"
situé & 40 cm du colis en fond de collimateur é&stsasupérieur & f0coups/s pour les flts
d’enrobé bitumineux et de béton fibres les plugsadPar conséquent, les taux d’empilement
dans les détecteurs et le débit d’information éetrgar I'électronique sont critiques. Il faudra
donc envisager de reculer encore les détecteussldamrollimateurs et d’accroitre I'épaisseur
des écrans pour les colis les plus actifs, aurdétrt de la sensibilité qui pourra étre compensé
par un accroissement de la durée de mesure (6Genipour les simulations présentées). Les
niveaux d’activités simulés sont cependant a peedmme des valeurs supérieures de ceux
réellement présents dans les colis. Des calculpl@mentaires ont donc aussi été réalisés
avec des niveaux d’activité plus faibles. Par agnpour le colis de 870 L du CEA, moins
actif, la distance du détecteur par rapport ayéilit Etre réduite & 10 cm. Pour ces différentes
configurations, le recouvrement entre le signal manatile induit par les neutrons signés et le
signal parasite dd a la rétrodiffusion d’une padee ces neutrons vers les détecteurs reste
négligeable. Par ailleurs, un blindage a aussir&délisé autour du générateur de neutrons,
constitué d’'une sphére de polyéthylene de 60 cmmagen, ce qui permet de réduire de prés
d’'un facteur 10 le taux de comptage des détectgamana dd a cette source interrogatrice et
de le rendre négligeable par rapport au taux deptange dd a I'émission gamma des déchets.
Ceci permet théoriguement, abstraction faite d’pogentielle saturation du détecteur alpha,
d'utiliser le générateur aux capacités maximaleémision neutronique de 2%1@'s
disponibles avec les tubes a particule associé&ept® sur le marché.
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Les simulations ont ensuite montré, avec le postendsure optimis€, que la caractérisation
élémentaire d’objets inclus dans les colis d’ensdbiéumineux, de béton fibres, et de déchets
en vrac bloqués par du béton dans un fat de 8&phorte dans la plupart des cas étudiés des
informations exploitables en une heure d’acquisitisalgré le bruit de fond aléatoire estimeé
préecédemment. L'utilisation d’'un seuil de coupuectonique a 790 keV permet notamment
d’améliorer significativement le rapport signal $wuit, ce dernier étant dd principalement a
I'’émission gamma & 661,7 keV dd'Cs présent dans les colis. Les informations sur la
composition élémentaire des matériaux interrogascamplément de celles apportées par
'imagerie photonique, permettent d’identifier latare d’objets ou de zones des colis repérés
préalablement par radiographie et tomographie plqie. Les cas les plus pénalisants
concernent la caractérisation d'objets situés efopdeur dans les colis trés actifs, comme
ceux d’enrobé bitumineux et de béton fibres. Legtflations statistiques de comptage
rendent en effet difficile la détection des élémsedintérét. Elles peuvent étre réduites en
utilisant plus de détecteurs. Il est aussi en@ahbtg, en cas de colis d’activité plus faible, de
rapprocher les détecteurs du colis, et dans tasscds difficiles d’accroitre le temps de
mesure. Néanmoins, une autre limitation importagge la diffusion des neutrons dans la
matrice des déchets, qui dévie en partie le faisdeaneutrons signés de I'objet a caractériser
et réduit la sélectivité spatiale de la techniqeela particule associée. Dans certains cas,
comme celui d’'objets au centre du colis de 870 &mma avec une bonne précision statistique
de comptage, la caractérisation élémentaire derla d’'intérét est impossible.

Enfin, en plus de I'imagerie photonique avec latguld couplage est absolument essentiel, il
serait avantageux de combiner la technique de tiécpke associée avec d’autres méthodes
d’'investigation telle que [linterrogation neutroo® pulsée qui permet de mesurer les
rayonnements gamma de capture de certains élérdentsles sections efficaces sont de
plusieurs centaines de barns, comme le bore, lmicad et le mercure qui constituent des
toxiqgues chimiques a contrbler. Les inconvéniengs cétte technique sont I'absence de
sélectivité spatiale et la forte absorption du fheutronique thermique interrogateur, mais la
sensibilité pour ces éléments est a priori plusxdgaqu’'avec la technique de la particule
associée car les sections efficaces d’interactioec s neutrons rapides ne sont, en
comparaison, que de quelques dizaines a centaieemillibarns. Ces deux méthodes
d’interrogation neutronique peuvent donc étre séiis de facon complémentaire pour
répondre a différents objectifs de caractérisatiémentaire des colis de déchets.
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Appendix 1 — MCNP estimators

F5 and F8 estimators

The MCNP F5 “point detector tally” is widely used this thesis to estimate the photon and
neutron fluxes associated to point detectors. Bnangl time cards allow the total flux to be
subdivided into energy and time groups. The timexgy data, normalized to one source
particle, are presented in an output ascii filearrttie form of a time vs. energy matrix, from
which the relevant parts can be processed. Sucbcagure is simple when dealing with one
dimensional data, for instance when only energgsare defined. However, it becomes very
unpractical to handle two dimensional time-energtadThe approach proposed here is based
on MODAR, see appendix C.

The MCNP F8 “pulse height tally” is also largelyedsto calculate the energy distribution of
pulses created in a cell that models a physica&oti@t. Such calculation is not time dependent
and it is very slow compared to F5 tally. The pulssght tally is an inherently analog
process. Therefore, it does not work well with nens, which are not transported in MCNP
in an analog way (for instance after (n,2n) reasjanly one outgoing neutron is transported
with an increased weight), and it does not worklawith most variance reduction schemes.
The pulse height tally depends on sampling the jémsity of all particles exiting a collision
event. MCNP does not currently sample this joinisiky for neutron collisions. Thus neutron
F8 tallies must be used with extreme caution whererthan one neutron can exit a collision.

The F8 tally is also used to estimate detectoraesp function and also in this thesis to
calculated the total count rate in the detectangigamma or neutron sources. The calculation
is reliable when using photon source, but MCNP wathre user that it is unreliable with
neutron source for the reason mentioned above.e®perimental feedback shows however
that it can be used with Nal(Tl) detector to estenszhe order of magnitude of the
experimental count rafe’.

The detailed explanation of tallies F5 and F8 givethe MCNP manuéliis presented below.

F5 point detector tally (from MCNP manual)

A point detector is a deterministic estimate (fritra current event point) of the flux at a point
in space. Contributions to the point detector taltg made at source and collision events
throughout the random walk. Suppopéu, ¢)dQ is the probability of the particle’s scattering
or being born into the solid angldQ about the directiony ¢ ,)where g is the azimuthal
angle and m is the cosine of the angle betweemtheent particle direction and the direction

! C.Carasco, "MCNP Output Data Analysis with ROOTQBIAR)", Computer science, Computer Physics
Communications, Volume 181, Issue 12, December 2Bafes 2210-2211.

2’3, Bernard, et al. “Development of the EURITRACKGged Neutron Inspection System: from simulation to
experiment’, NEMEA-3 Neutron Measurements, Evahluagi and Applications International Conference,
October 2006, Borovets, Bulgaria.

® A. Donzella, et al. “Experimental validation of M® simulations for the EURITRACK Tagged Neutron
Inspection System”, Nuclear Instruments and Methond®hysics Research B 261, 2007, 291-294.

4 J. F. Briesmeister, “MCNP-A General Monte Carlo N—Particle Transport Codesiém”, Los Alamos
National Laboratory Manual, 2000.
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from the collision point to the detector. If R ietdistance to the detector from the collision or

source point, then
R

—jZ(s)ds

p(u,@dQe *

yields the probability of scattering ind2 about {z ¢ Jand arriving at the detector point with
no further collisions. The attenuation of a beanmainoenergetic particles passing through a

R
material medium is given byx;{—jZ(s)ds} wheres is measured along the direction from
ot

the collision or source point to the detector aEc(s) Is the macroscopic total cross section
t

at s. If dA is an element of area normal to the scattered dihdlight to the detector,
dQ = dA/R? and therefore

dA —IZ(s)ds
p(ﬂ,ca)?e o

is the expression giving the probability of scattgrtoward the detector and passing through
the element of aredA normal to the line of flight to the detector. Basa the flux is by
definition the number of particles passing throughunit area normal to the scattered
direction, the general expression for the contrdsuto the flux is given by

R
-1 (s)ds
P @) 1>
RZ
In all the MCNP scattering distributions and in #tandard sources, we assume azimuthal

symmetry. Therefore,
2m

p(w) = | ple, p)dg
0
and gis sampled uniformly on (Orf. That is, p(/,l, go) = p(p)/2m.

If p(u, @)= p(u)/2r is substituted in the expression for the flux, éxgression used in
MCNP is arrived at:

CD(F, E,t,,uj =Wp(w)e™ /27R?

When,
W = patrticle weight;

R
A= J' Z(S)d8= total number of mean free paths integrated dvetrajectory from the source
ot

or collision point to the detector;
R = distance from source or collision event to diete@and
p(x) = value of probability density function at m, thesowe of the angle between the

particle trajectory and the direction to the dedect
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A point detector is known as a “next-event estinfdt@cause it is a tally of the flux at a point
if the next event is a trajectory without furthetlision directly to the point detector.

A contribution to the point detector is made atrg\@urce or collision event. The” term
accounts for attenuation between the present ewmhtthe detector point. THE27R? term
accounts for the solid angle effect. Thg: ter)n accounts for the probability of scattering
toward the detector instead of the direction sebbgh the random walk. For an isotropic
source or scatterp(u) = 0A&nd the solid angle terms reduce to the expel/#uR? . (Note
that p(u)can be larger than unity, because it is the vafua density function and not a

probability.) Each contribution to the detector ¢centhought of as the transport of a pseudo-
particle to the detector.

TheR?term in the denominator of the point detector cauaesingularity that makes the
theoretical variance of this estimator infinite.ats, if a source or collision event occurs near
the detector pointR approaches zero and the flux approaches infifiie technique is still
valid and unbiased, but convergence is slower digth ampractical. If the detector is not in a
source or scattering medium, a source or colligilmse to the detector is impossible. For
problems where there are many scattering eventstinealetector, a cell or surface estimator
should be used instead of a point detector tdllthdre are so few scattering events near the
detector that cell and surface tallies are impdssi point detector can still be used with a
specified average flux region close to the detedtbis region is defined by a fictitious sphere
of radiusR, surrounding the point detect®, can be specified either in centimeters or in

mean free paths. IR, is specified in centimeters andRk R,, the point detector estimation
insideR, is assumed to be the average flux uniformly disted in volume.

< _ [@dv
o(R RO)_W
Te(_grhnzdr
=Wp(u) -

4 s
%)

Wp(u)(l—e_Z%J

“RE,
If Z, =0, the detector is not in a scattering medium, nbsgen can occur, and
®(R<R,,Z, =o):Wg(ﬂ
37
If the fictitious sphere radius is specified in mdeee pathd,, then A, = £, R,and
o() < 1,)= WL ¢

2 o3
%A
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The choice oR, may require some experimentation. For a detectoa void region or a
region with very few collisions (such as aR), can be set to zero. For a typical problem,
settingR, to a mean free path or some fraction thereof isall}g adequate. IfR, is in

centimeters, it should correspond to the meangdegle for some average energy in the sphere.
Be certain when defining, that the sphere it defines does not encompass thareone

material unless you understand the consequencesisTéspecially true when definifRy in
terms of mean free path beca&gebecomes a function of energy and can vary widely.
particular, ifR, is defined in terms of mean free paths and if eater is on a surface that

bounds a void on one side and a material on ther,othe contribution to the detector from
the direction of the void will be zero even thougk importance of the void is nonzero. The
reason is simply that the volume of the artifigghere is infinite in a void. Contributions to
the detector from the other direction (that ispasrthe material) will be accounted for.

Detectors differing only iR, are coincident detectors, and there is little ¢ostirred by
experimenting with several detectors that diffelydoy R, in a single problem.

F8 pulse height tallies (from MCNP manual)

The pulse height tally provides the energy distidouof pulses created in a cell that models a
physical detector. It also can provide the energgogition in a cell. Although the entries on
the F8 card are cells, this is not a track length tally. F8 tallies are made at source points
and at surface crossings.

The pulse height tally is analogous to a physiedéctor. The F8 energy bins correspond to
the total energy deposited in a detector in theifpd channels by each physical particle. All
the other MCNP tallies record the energy of a sgptrack in the energy bin.

In an experimental configuration, suppose a soamsi,s 100 photons at 10 MeV, and ten of
these get to the detector cell. Further, suppoaettte first photon (and any of its progeny
created in the cell) deposits 1 keV in the detebedore escaping, the second deposits 2 keV,
and so on up to the tenth photon which depositseM) Then the pulse height measurement
at the detector would be one pulse in the 1 ke\fggnbin, 1 pulse in the 2 keV energy bin,
and so on up to 1 pulse in the 10 keV bin.

In the analogous MCNP pulse height tally, the sewrell is credited with the energy times
the weight of the source particle. When a partariesses a surface, the energy times the
weight of the patrticle is subtracted from the acttaf the cell that it is leaving and is added
to the account of the cell that it is entering. mergy is the kinetic energy of the particle

plus 2mc® =1.022016if the particle is a positron. At the end of thistbry, the account in
each tally cell is divided by the source weighteThsulting energy determines which energy
bin the score is put in. The value of the scoréhés source weight for an F8 tally and the
source weight times the energy in the account fdf8atally. The value of the score is zero if
no track entered the cell during the history.
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Appendix 2 — MCNP Output Data Analysis software

Introduction

MODAR software offers the basic tools to analyze time-of-flight and energy spectra of the
interrogated object. It allows the gamma-ray spmotito be unfolded into pure elemental
count proportions, mainly C, N, O, Fe, Al, Si, aad. The C, N, and O count fractions are
converted into chemical proportions by taking iatcount the gamma-ray production cross
sections, as well as neutron and photon attenuatitre different shield between the neutron
generator and the interrogated area. These chenaittas are plotted in a two-dimensional

(2D) barycentric representation and compared tenzs$ with known chemical composition

also shown in the barycentric representation. Tystematic uncertainty due to the above
attenuation affects and counting statistical flattens are combined with a Monte Carlo
method to provide a 3D uncertainty area in a barygeplot, which allows to determine the

most probable detected materials in view to malleasion about the presence of explosive,
or narcotics.

Data analysis with MODAR software

MODAR software is a tool based on the free ROOTkpge which is commonly used in the
physics community for the analysis of large dalesfiMODAR software takes advantage of
the large panel of ROOT tools to display and predestogram and mathematical functions,
to generate high quality graphics and to defingpBial User Interfaces (GUI).

The MODAR data processing software allows to segetais in the TOF gamma window
associated to the suspected object which has ketented by the 16 top Nal(Tl) detectors of
the EURITRACK system. Once the area of interestlected, the time/energy spectra can be
investigated using energy/time cuts, see Figure 1.
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Figure 1. Events selection in the energy and tifrffight spectra with MODAR software.
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MODAR software is also able to unfold the spectraimthe interrogated object into
elementary contributions by using a pure elemerdctsp database (C, O, N, Al..).
Originally, the energy spectra are unfolded witleast square algorithm to get the best
matching linear combination of the pure elementakctra of the database, see Figure 2.

O/C=07140.16)  0(39.4448.22)%
NIC=0.0840.25  C{23.911.26)%
Ca[12.90£45.56)%
neutron(3.47489.17)%
Fe(7.07£9.69)%
N(4.36+12 84)%
Pb{3.12444.22)%
S0 737 15)%

Counts

R
Energy (MeV)

Figure 2. Example of an energy spectrum for a p#pek target. The dashed red line in the energgcspm
corresponds to the fit with a linear combinationtto pure element spectra. The deconvolution ildmental
contribution is also presented.

However, when statistical fluctuations are lardpe, tinfolding can identify elements that are
not present in the inspected item. To better apgiethe relevance of the results provided by
the unfolding, large sets of synthetic spectra preduced from the measured energy
spectrum, in which the bin contents are modifiedoatding to a Gaussian law. The standard
deviation of each bin is equal to the square rdothe number of counts according to a
Poisson counting statistics. All these synthetiecsia are unfolded and the count fractions
distributions for all elements are plotted, as shawrigure 3 with experimental data. In
Figure 3, elements which are likely to exist in thepected object appear with a well defined
Gaussian-shaped distribution, the width of whictigates the uncertainty associated to the
element count fraction. In the opposite way, amant which would be detected by accident
shows a flat distribution. Note also that, in thetdgrams shown in Figure 3, a zero bin
allows to account for the non-detection probabiidyeach element.
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Figure 3.Distribution of the pure elements count fractiobgl¢w) deduced from the unfolding of 1000 calcudasgnthetic spectra
generated from the experimental energy spectrura. distributions of the element fraction (in blagk the right curves) are fitted with
Gauss functions (red).

Conversion of C, N, and O count ratios into chemidgroportions

It is necessary to use correction factors to caner unfolded O/C and N/C count fractions
into chemical ratio which are of first importancer fthe explosives and narcotics
identification. The C/O and C/N correction factamspectivelyr, andt, depend essentially
on the density, atomic humber and mass attenuatefficient of the materials in which the
neutrons and gamma rays are transported, and odeteetion efficiency of the Nal(Tl)
scintillators.t, andt, have been estimated with the MCNP code for thé5¢10" Nal(TI)
detector, using different matrixes (iron, cerammad arganic matrixes), by dividing the O/C
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and N/C unfolding count ratios by the real chemiedios. In view to demonstrate possible
biases in the determination of the chemical C, N & proportions from the measured
gamma-ray spectra, realistic inspection simulativenge been performed with blocks of TNT
(C7HsOsN3) and cocaine hydro-chlorine {fO4H2oNCI) placed in different positions inside
containers filled with the three main categoriesggobds: iron, materials mainly containing
SiO; (glass, ceramic, fiberglass wool...), and woog,(4,01>).

The relative error on O/C and N/C chemical ratieslited from the simulated spectra by
using the appropriate conversion factegsand t, (for each matrix and TNT or cocaine
position) are calculated using the following foriaul

Ratiodeducedfromthe simulatedspectrum-Truechemicalratio N
Truechemicalratio

100

A(%) =

The bias ranges observed for iron, silicon dioxael organic matrixes have been used to
associate systematic uncertaintiesttcand t, with a uniform probability density function
(PDF) for each matrix.

Barycentric representation

The relative proportions of carbon, oxygen andogién can be represented in a barycentric
representation, originally used in particle physestudy three body decays. The barycentric
representation is based on the fact that, givenpamyt P inside an equilateral triangle, the
sum of distances from P to the three triangle sidenstant. The fractions ¢, n and o, of
carbon, nitrogen and oxygen, are normalized to @etnew set of variables:
co=c/(c+nx,+0%ty), No=nxty/(c+nxtptoxt,) and @=oxty/(c+nxt,+0%t,), such that
Cco+roo+n=1.

These three variables describe any point Py3Yt-00)+d/2; /3/2-(a-co)) with

perpendicular heights.cos and my in the equilateral triangle with side lengths d¢2/, as
illustrated in Figure 4.

Using the uncertainties on ¢, n, and o estimatenh fihe synthetic spectra unfolding and the
PDF associated tg, andrt,, a large set of points P are produced by a Moatdo@Gpproach to
fill a two-dimensional histogram, as the one shawirigure 4. Once normalized, the two-
dimensional histogram represents the PDF of thesatement and allows to calculate the
likelihood that can be associated to different mal® which are thus sorted according to the
similarity of their C, N, and O proportions withetimeasured data, as shown in Figure 4.
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Figure 4. Barycentric diagram of the carbon, nitnogand oxygen amounts of the illicit and benigneamals.
The red triangles represent the explosive matettia,blue squares represent illicit drugs and treermy full
circles represent benign materials. The black ddicates the measured fractions extracted fromptqeer
spectrum shown iFigure 3 The grey uncertainty area around the dot has bé&rined with a Monte Carlo
approach including systematic and statistical uaagfes.
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Appendix 3 — Gamma spectra of the LaBy(Ce) detector

The gamma-ray spectra produced in a series ofglaneent materials by 14 MeV neutrons in
the LaBg(Ce) 3'%3" detector have been calculated with MCNP andetR®F/B-VI1.0 library
for C, N, O, Fe, Al, Si, ClI, Ca, Cu, Cr, Na, Ni,,Ab and S, see Figure 5.
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Figure 5. Calculated gamma-ray spectra producetlieV neutrons.



