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INTRODUCTION

Introduction

L'ensemble des applications du nucléaire généere des déchets radioactifs, catégorisés en fonction
de critéres spécifiques et propres a chaque pays. A chaque catégorie est associée une filiere de
gestion, dont certaines sont plus onéreuses que d’autres. Par exemple, les stockages en surface et
ceux en couche géologique profonde présentent des écarts de co(t trés significatifs. Il est donc
nécessaire de caractériser précisément les colis de déchets pour les orienter vers la filiere la plus
adaptée.

En France, les déchets sont répartis en cing catégories, en fonction de leur niveau d’activité et
des périodes radioactives des radioéléments qu’ils contiennent. Les déchets de trés faible activité
(TFA) et ceux de faible et moyenne activité a vie courte (FMA-VC) sont actuellement stockés sur deux
sites de surfaces, respectivement Cires et CSA [ANDRA15]. Un centre de stockage géologique
profond, CIGEO [CIGEOQ12], est en projet pour accueillir les déchets de moyenne activité a vie longue
(MA-VL) et de haute activité (HA). Un second projet est également a I'étude pour traiter la
problématique des déchets de faible activité a vie longue (FA-VL).

En Allemagne, la classification s’appuie sur la capacité des déchets a générer, ou non, de la
chaleur [BFS15a)]. Celles-ci s’apparentent respectivement aux catégories francaises FMA-VC et
MA-VL/HA. Un centre de stockage géologique dans I'ancienne mine de fer KONRAD est actuellement
en cours d’aménagement pour les déchets a pouvoir exothermique négligeable. Quant aux déchets
dit thermiques, qui comprennent également les combustibles irradiés, des études sont en cours
concernant la sélection d’un site de stockage, incluant le choix initial de I'ancienne mine de sel de
Gorleben [BFS15b].

Pour I'ensemble des sites de stockages, il est essentiel de s’assurer que les colis de déchets
radioactifs ne représentent aucun danger, présent ou futur, pour 'homme et I'environnement, non
seulement du point de vue radiologique mais également chimique [AIEAO3]. Ce dernier point est
d’autant plus sensible que, contrairement aux éléments radioactifs, la dangerosité des toxiques
chimiques (béryllium, bore, chrome, nickel, arsenic, sélénium, cadmium, gadolinium, mercure,
plomb, uranium) persiste au cours du temps.

Les processus qualité garantissent une connaissance détaillée de la composition des colis de
déchets produits actuellement. Les producteurs eux-mémes réalisent une série de mesures en ligne,
gue ce soit des analyses radiochimiques destructives sur échantillons pour les procédés d’élaboration
de déchets homogénes, ou des mesures nucléaires non destructives (imagerie X ou vy, spectrométrie
gamma, mesures neutroniques) pour les déchets technologiques hétérogenes. De plus, des contrdles
de conformité sont réalisés sur quelques colis prélevés aléatoirement par I’ANDRA (Agence Nationale
pour la gestion des Déchets Radioactifs), en France, avant leur acceptation en centre de stockage.
Ces mesures d’expertises sont réalisées notamment par le CEA (Commissariat a I'Energie Atomique
et aux Energies Alternatives) pour le compte de 'ANDRA. Le CEA peut aussi étre sollicité par des
producteurs (les propres installations du CEA, notamment, mais aussi EDF, AREVA, BELGOPROCESS,
etc.) pour réaliser des expertises sur certains colis ou pour dimensionner leurs postes de
mesures. Cette expertise se trouve notamment au Laboratoire de Mesures Nucléaires du CEA
Cadarache. On peut aussi souligner que la caractérisation de certaines catégories de déchets anciens
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peut s’avérer particulierement difficile car la connaissance de I'historique de production et de leur
contenu physique, chimique et radiologique peut présenter des lacunes. Dans ce cas, le besoin de
caractérisation par des mesures nucléaires non destructives est encore plus crucial.

Les mesures nucléaires non destructives sont utilisées pour obtenir une caractérisation rapide
de I'ensemble du colis de déchets sans porter atteinte a son intégrité, par comparaison aux analyses
radiochimiques qui nécessitent un prélevement d’échantillons et leur préparation en laboratoire. Les
premieres peuvent donc permettre la caractérisation systématique d’un grand nombre de colis ou de
grands volumes de déchets, tandis que les secondes permettent d’atteindre de trés grandes
sensibilités mais ne sont représentatives que des échantillons prélevés. Ces deux familles de
méthodes de caractérisation sont donc utilisées de fagon complémentaire dans I'industrie nucléaire.

Les méthodes de mesure nucléaire non destructives utilisées couramment pour Ia
caractérisation des déchets radioactifs sont les suivantes.

» L'imagerie X : comme dans le domaine médical, les techniques d’imagerie vont de la
simple radiographie aux méthodes de tomodensitométrie les plus complexes. Elles
donnent accés au contenu physique des colis : densité, taille, forme et position des
déchets et matériaux d’enrobage ou de protection biologique. L’utilisation d’une source
de rayonnements X de haute énergie produits par freinage d’électrons issus d’un
accélérateur linéaire (LINAC), permet I'analyse des colis de gros volume et de forte
densité.

» La spectrométrie gamma: cette méthode généralement facile a mettre en oceuvre
(technique passive, sans source externe de rayonnements), permet d’identifier et de
déterminer I'activité de nombreux radioéléments émetteurs gamma. Cependant, la
correction de I'atténuation des rayonnements dans les colis de déchets peut générer
des incertitudes importantes et cette méthode est généralement peu adaptée aux colis
hétérogenes de grand volume et a ceux de forte densité.

> Les mesures neutroniques passives et actives : le comptage passif est généralement
utilisé en complément de la spectrométrie gamma pour caractériser des colis riches en
plutonium, a fortiori quand les raies de ce dernier sont rendues non détectables par des
émetteurs gamma plus intenses (°°Co, ¥’Cs, par exemple). Il est cependant sujet a des
perturbations en présence de réactions (a,n) dues a des émetteurs alpha intenses
comme le 2*!Am, ce qui nécessite la mise en ceuvre de techniques de comptage des
coincidences pour sélectionner le signal di aux fissions spontanées (?*°Pu notamment).
L’émission neutronique passive du plutonium peut cependant aussi étre masquée par la
présence d’autres émetteurs intenses par fission spontanée comme les isotopes 22Cm
et 2Cm. Linterrogation neutronique active, avec détection des neutrons prompts et
retardés de fission, est alors mise en ceuvre, par exemple pour les déchets issus du
retraitement des combustibles usés pour lesquels la spectrométrie est inopérante pour
mesurer le plutonium (colis tres irradiants) et la mesure neutronique passive dominée
par I'émission des isotopes 2*2Cm et 2**Cm. On peut aussi préciser que les mesures
neutroniques nécessitent la connaissance de la composition isotopique des émetteurs
spontanés (23Pu, 2*°Pu, 2*2Pu) ou des isotopes fissiles (3°U, °Pu, 2*'Pu). Elles sont aussi
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sensibles aux matériaux hydrogénés et aux absorbants neutroniques, notamment en
interrogation neutronique active.

Des travaux de R&D sont en cours afin d’étudier de nouvelles méthodes complémentaires
comme l'interrogation photonique active (photofission) pour la mesure de la quantité de matiére
fissile dans des colis de gros volume, ou encore I'activation neutronique, étudiée au cours de cette
thése, qui consiste a mesurer les rayonnements gamma induits par irradiation neutronique pour
caractériser des éléments stables (comme les toxiques chimiques), voire aussi des matieres
nucléaires (uranium, plutonium) comme nous le verrons.

Découverte a la fin des années 30, I'activation neutronique s’est fortement développée grace a
I'apparition de détecteurs de plus en plus performants, des scintillateurs de type Nal(Tl) utilisés
initialement aux semi-conducteurs de type germanium hyper pur actuels. Réalisées a 'origine a I'aide
de sources de neutrons isotopiques (RnBe, AmBe, 2°2Cf, par exemple), ou auprés de réacteurs
nucléaires, I'apparition des générateurs électriques de neutrons (tubes scellés ou sont accélérés des
ions de deutérium pour produire des neutrons par réactions de fusion D-D ou D-T), facilement
utilisables et transportables, a largement contribué au développement de cette méthode de
caractérisation. Aujourd’hui, I"activation neutronique est utilisée ou étudiée pour des applications
dans un trés grand nombre de domaines (nucléaire, médical, environnemental, industriel, sécurité,
etc.). La détection des rayonnements gamma prompts de capture radiative permet notamment de
mesurer les éléments non radioactifs, tels que les toxiques chimiques.

Une classification optimale des colis de déchets radioactifs nécessite une connaissance précise
de I'activité de ces derniers. Un des principaux objectifs est la mesure de I'activité alpha, dont les
principaux émetteurs a vie longue sont les isotopes **Am, #°Pu, et 2*°Pu qui peuvent étre a priori
mesurés par spectrométrie gamma. Toutefois, les émissions gamma de ces isotopes, et plus
particulierement du plutonium, peuvent étre masquées par la forte émission gamma de certain colis
(présence de produits de fission et d’activation). Dans ce cas, la quantité d’isotope °Pu peut étre
déterminée par mesure neutronique passive. Cette méthode reste néanmoins limitée en présence
des isotopes 2*2Cm et 2**Cm. La mesure de neutrons prompts et retardés de fission par interrogation
neutronique peut alors étre utilisée pour déterminer la quantité d’uranium et de plutonium
[Raoux03, Perot04].

Une approche complémentaire envisagée, applicable dans la cellule d’activation neutronique
pulsée MEDINA, est la mesure des rayonnements gamma retardés de fission. Celle-ci permettrait,
dans un premier temps, de déterminer la masse fissile contenue dans les colis de déchets radioactifs,
parametre de classification essentiel a la s(ireté des centres de stockage. Dans un second temps, elle
pourrait aussi permettre de distinguer les contributions au signal de fission des isotopes 23°U et 23°Pu
en exploitant leurs différences de rendements de fission, grace a des ratios de leurs raies gamma
retardées.

Les travaux de thése exposés ici s’inscrivent dans le cadre d’une collaboration entre le
Laboratoire de Mesures Nucléaires du CEA Cadarache et la section Gestion des déchets radioactifs et
la s(ireté des réacteurs de I'Institut pour I'Energie et la recherche sur le Climat (IEK-6) du
Forschungszentrum lJiilich (FZJ), en Allemagne. Cette collaboration a été initiée en 2009 sur la
thématique de la caractérisation des toxiques chimiques dans les déchets radioactifs par activation
neutronique au moyen des cellules REGAIN (Recherche des Gamma d’Activation et Irradiation
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Neutronique) [Mal2] et MEDINA (Multi Element Determination based on Instrumental Neutron
Activation) [Mauerhofer14]. La cellule REGAIN du LMN n’étant aujourd’hui plus opérationnelle, suite
a la cessation d’activité de linstallation nucléaire ou elle était implantée, les travaux de la
collaboration se poursuivent avec la cellule MEDINA du FZJ. Une partie des travaux exposés dans ce
mémoire au chapitre Il utilise néanmoins des résultats expérimentaux obtenus dans REGAIN avant
cette thése.

La cellule MEDINA, constituée de blocs de graphite, a été concue pour caractériser des flts de
200 L (mais elle permet de mesurer des colis jusqu’a 225 L) au moyen d’un générateur de neutrons
de 14 MeV (GENIE 16, SODERN). La mesure des rayonnements gamma prompts et retardés
d’activation est réalisée a I'aide d’un détecteur germanium hyper pur de haute efficacité relative
(plus de 100%). Bien que les performances de la cellule pour la caractérisation des toxiques
chimiques n’atteignent pas encore les seuils de déclaration indicatifs fixés par ’ANDRA en France
pour le stockage CIGEO, qui sont de I'ordre du mg/kg (i.e. du ppm) en ce qui concerne les toxiques
chimiques [ANDRAQ2], elles satisfont les exigences de caractérisation en vue du stockage KONRAD
[Havenith15].

Ce mémoire comporte quatre parties principales, complétées par des annexes techniques pour
décrire des outils ou approches complémentaires :

» Etatdelart
Le premier chapitre décrit le cadre de ces travaux et I'état de I'art sur I'activation
neutronique, en particulier son utilisation pour caractériser les déchets radioactifs, avec
notamment les cellules REGAIN et MEDINA.

> Validation du modéle numérique MCNP de la cellule MEDINA [Nicol15]

Ce deuxieme chapitre de la thése est consacré a la validation des résultats obtenus
avec le modéle MCNP de la cellule MEDINA en les confrontant a des résultats
expérimentaux. Le code de transport de particules par méthode Monte Carlo, MCNP,
est en effet largement utilisé pour étudier a priori les performances pour diverses
applications et pour optimiser le design des cellules de mesure avant d’entreprendre
des réalisations ou modifications lourdes et couteuses. Toutefois, il est avant tout
nécessaire de valider le modéle numérique (géométrie, composition et densité des
matériaux) et les méthodes de calcul (avec différents estimateurs MCNP comme on le
verra). Des mesures de rayonnements gamma prompts de capture radiative
d’échantillons d’éléments purs ou de composés chimiques réalisées dans MEDINA ont
donc été simulées, avec différentes approches de calcul et bases de données nucléaires
car des lacunes ont déja été constatées dans ces derniéres au niveau de la production
des rayonnements gamma prompts d’activation neutronique [Mal2].

> Etude de la mesure des rayonnements gamma retardés de fission [Nicol14, Nicol16b]

Le troisieme chapitre aborde un nouveau type de mesure dans la cellule MEDINA,
initialement prévue pour la mesure des rayonnements gamma prompts d’activation
neutronique. En modifiant les paramétres temporels d’irradiation, il est possible de
mesurer les rayonnements gamma retardés et plus particulierement ceux émis lors de la
décroissance des produits de fission. Les rayonnements gamma retardés significatifs,
émis a la suite des fissions induites sur les isotopes 2*°U et 23°Pu, ont tout d’abord été
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identifiés a partir de mesures sur des échantillons métalliques dans la cellule REGAIN du
LMN [Clamond05]. Ces mesures ont permis de déterminer les rendements d’émission
des rayonnements gamma retardés correspondant a chaque produit de fission identifié.
Afin de s’assurer de la pertinence des valeurs de rendements, ceux-ci sont comparés aux
données de la littérature. Par la suite les rendements expérimentaux sont utilisés pour
calculer les sensibilités de la méthode appliquée a un ft de 225 L dans la cellule
MEDINA. Pour cela, le modele MCNP de la cellule est utilisé pour déterminer les taux de
fission dans des colis de 225 L contenant une matrice d’enrobés bitumineux ou de
béton. Ces deux types de matrice sont représentatifs de familles de colis de déchets
produits en France et en Allemagne. Le signal mesurable estimé dans une seconde étape
de calcul avec le code MCNP, pour tenir compte de l'efficacité de détection des
rayonnements gamma retardés, est ensuite combiné avec une mesure du bruit de fond
actif de la cellule MEDINA avec un colis béton maquette. Ceci permet, in fine, d’estimer
les limites de détection pour chaque raie gamma retardée d’intérét, en grammes
d’isotope 2*U ou 2*Pu. Une approche alternative, s’appuyant sur des paramétres
mesurables dans MEDINA et des formules analytiques, est aussi présentée en annexe 3
pour I'estimation de ces limites de détection, et sa cohérence avec I'approche par
simulation Monte Carlo MCNP est vérifiée.

Etude d’optimisation du blindage du détecteur de la cellule MEDINA [Nicol16a]

Dans ce quatrieme chapitre, le modéle MCNP de la cellule MEDINA a été utilisé afin
d’étudier de multiples configurations dans l'optique d’améliorer le blindage du
détecteur germanium. En effet, la trés grande quantité de graphite ainsi que la présence
d’éléments a fortes sections efficaces de capture et d’activation neutronique induit un
bruit de fond gamma important. De plus la présence du détecteur au germanium hyper
pur au sein de la méme enceinte que le générateur de neutrons de 14 MeV induit une
dégradation progressive de sa résolution en énergie, suite aux interactions des neutrons
rapides dans le cristal. La réduction du bruit de fond gamma vise donc a améliorer les
sensibilités de mesure des rayonnements gamma prompts et retardés. De plus, en
limitant I'activation et la dégradation du cristal par les neutrons de haute énergie, il sera
aussi possible d’utiliser des sources de neutrons plus intenses, améliorant encore les
performances de la cellule.

In fine, une synthése des principaux résultats et des apports essentiels de ces travaux de thése

est présentée, suivie de perspectives d’amélioration de la cellule MEDINA et d’autres applications de

la méthode d’activation neutronique pulsée.
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Chapitre I: Etat de I'art

L. Déchets radioactifs

I.1. Classification

Depuis pres de 60 ans, les activités du nucléaire, non seulement la production électrique, mais

également les secteurs de la recherche, du médical, de la défense ou encore de l'industrie non-

nucléaire produisent des déchets radioactifs. Afin d’optimiser le stockage de ceux-ci, un classement

sur la base de leur niveau d’activité et de leur période radioactive est mis en place en France. D’apres
le Plan National de Gestion des Matiéres Nucléaire de 2013-2015 [ASN13], la classification adoptée,
illustrée en Figure 1, est la suivante :

>

les déchets de haute activité (HA) qui représentent une trés faible part du volume des
déchets radioactifs (0,2 %) mais concentrent a eux seuls 95 % de la radioactivité (voir
Tableau 1). Les principaux types de colis classés dans cette catégorie sont les déchets
vitrifiés obtenus suite au traitement des combustibles usés ;

les déchets de moyenne activité a vie longue (MAVL) qui proviennent eux aussi en partie
du traitement des combustibles, mais également des activités d’exploitation et de
maintenance des usines de traitement (déchets de structure, coques et embouts
formant la gaine du combustible). Ils représentent 4 % de la radioactivité totale des
déchets radioactifs Frangais. Ces déchets sont le plus souvent compactés, regroupés
dans des colis et maintenus dans du ciment. Des déchets technologiques (outils usagés,
équipements...) ou encore des déchets issus du traitement des effluents comme les
boues bitumées peuvent également faire partie de cette catégorie ;

les déchets de faible activité a vie longue (FAVL) qui sont majoritairement constitués de
de graphite et déchets radiferes. Les premiers proviennent principalement du
démantelement des réacteurs de la filiere uranium naturel graphite gaz (UNGG). Les
seconds proviennent en majorité d'activités industrielles non-électronucléaires
(traitement de minéraux contenant des terres rares, ...). Cette catégorie FAVL comprend
également d’autres types de déchets tels que certains colis d’enrobés bitumineux
anciens, des résidus de traitement de conversion de I'uranium... ;

les déchets de faible activité et moyenne activité a vie courte (FMA-VC) qui sont
essentiellement issus de I'exploitation, de la maintenance et du démantélement des
centrales nucléaires, des installations du cycle du combustible, des centres de recherche
et pour une faible partie des activités médicales. Ils représentent la grande majorité des
déchets radioactifs (63 % en volume) ;

les déchets de trés faible activité (TFA), de méme origine que les précédents mais avec
une activité moindre ;

13
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> les déchets a vie trés courte qui proviennent quant a eux principalement du secteur
médical ou de la recherche. Aprés entreposage sur leur site d’utilisation le temps de leur
décroissance radioactive, ils sont ensuite éliminés dans une filiere conventionnelle qui

correspond a leurs caractéristiques physiques, chimiques et biologiques.

Diéchets dits @ vie trés
eourte contenant des
radioéléments de
période < 100 jours

Déchets dits 4 vie courte
dont la radioactivité
provient principalement de
radionucléides de pénode

Déchets dits a vie longue
qui contiennent une
quantité importante de
radionueléides de

= 51 ans

péride > 31 ans

Trés faible activité Recvelage ou stockage dédié en surface (centre de

(TFA) stockage des déchets de trés fatble actvité de I'Aube)
~Centaines By, Filiéres i 'éude dans le
cadre de Particle 3 de la
Faible Activité Gestion par Stockage de surface (centre loi du 28 jun 2006
(FA) décrossanee de stockage des déchers de codifide
radioactive fauble et movenne activité
~Millions By/g de PAube) saul certains
déchets trinés et certunes
Movenne Activité sources scellées
(MA)
Filiére en projet dans le
cadre de Particle 3 de la
lon du 28 juin 2006
~ Malkiards By/g eodifice

Haute Activité
(HA)

“La catégorie des déchets de haute activité a vie trés courte n’existe pas.
Figure 1. Principe de classification des déchets radioactifs [ASN13].

Tableau 1. Répartition des différentes activités (a, B, y), et des volumes de déchets radioactifs, en fonction des
différentes classes [ASN13].

L. a By vie courte By vie longue  Activité totale Volume
Catégorie 3
(TBaq) (TBaq) (TBaq) (TBq) (m°)
HA 3 000 000 102 000 000 300 000 = 105 000 000 2700
MA-VL 30000 3 800 000 1 000 000 = 4 800 000 40000
FA-VI 300 8 000 4 000 =12 000 87 000
FMA-VC 800 19 000 7 000 =27 000 830 000
TFA 2 2 1 5 360 000

Les volumes mentionnés dans le Tableaul sont indiqués en m? équivalent conditionné,
représentant le volume des déchets aprés conditionnement.

Toutefois, cette classification, valable en France n’est pas utilisée dans tous les pays. Dans le cas
de I'Allemagne par exemple, les déchets sont classés selon leur capacité a générer de la chaleur qui
pourrait compromettre I'intégrité des barriéres techniques et géologiques du site dans lequel ils sont
stockés [BFS15al:

> les déchets a pouvoir exothermique négligeable (= 120 000 m3),

> les déchets a haut pouvoir exothermique (c'est-a-dire les déchets vitrifiés de haute
activité et les combustibles usés) (580 m3).
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Un descriptif pour les pays membres de I'Organisation de Coopération et de Développement
Economiques / Agence pour I'Energie Nucléaire est disponible [OCDEO5]. On notera que,
contrairement a la plupart des pays, la France n’applique pas de seuil de libération, en termes
d’activité artificielle, en deca duquel un déchet peut étre considéré comme non nucléaire.

[.2. Stockage

Dans le cas de la France donc, la classification aboutit a 5 catégories, dont deux pour lesquelles
les filieres de gestion sont encore a I'étude. Concernant celles-ci, un projet de stockage géologique
CIGEO (Figure 2) est actuellement étudié dans I'Est de la France, a la limite de la Meuse et |la Haute-
Marne [CIGEO12]. Dans le cas de I'Allemagne, I'ancienne mine de fer de Konrad (Figure 2) est en
cours d’aménagement pour les déchets a pouvoir exothermique négligeable. Le processus de
sélection du site de stockage pour les déchets a haut pouvoir exothermique est en cours, incluant
notamment I'ancienne mine de sel de Gorleben [BFS15b].

© http://www.cigéo.com

Figure 2. Représentation des projets de stockage géologique CIGEO (France) et KONRAD (Allemagne).

Ces centres de stockages doivent garantir la non-contamination de I’environnement sur le tres
long terme du point de vue radiologique, mais aussi de celle due aux toxiques chimiques (B, Be, Cl,
As, Se, Cd... jusqu’aux métaux lourds Hg, Pb, U...). Il est donc essentiel, afin d’optimiser la gestion des
déchets radioactifs, de les caractériser le plus précisément possible au niveau de leur radioactivité
(niveau et période radioactive), mais aussi de certains éléments stables potentiellement nocifs afin
de s’assurer de I'absence de risque envers I'environnement ou la santé [AIEAO3]. Les processus
d’assurance qualité garantissent une connaissance détaillée du contenu des déchets actuels, mais
une méthode de caractérisation pour effectuer des contréles peut s’avérer nécessaire dans le cas
des déchets « historiques » [ASNO8], dont la connaissance a priori est parfois limitée et qui sont tres
hétérogenes. Des méthodes analytiques permettent de mesurer les substances non radioactives
dans les colis de déchets radioactifs telles que la spectrométrie de masse ICP-MS, la spectrométrie
d’émission atomique ICP-AES, ... [NF11]. Toutefois ces méthodes nécessitent d’ouvrir les colis de
déchets, de prélever des échantillons, de les préparer (dissolution, ...) avant de pouvoir effectuer la
mesure. Bien que trés précises, ces méthodes destructives ne sont représentatives du colis de
déchets entier que si I'élément recherché y est réparti de fagon homogene, et de plus elles portent
atteinte a l'intégrité physique de la barriere de protection que représente le colis de déchets. Les
opérations de préléevement, d’analyse des échantillons et de reconditionnement des colis sont
longues, couteuses et générent des déchets supplémentaires. Une méthode de mesure non
destructive présente donc l'intérét de pouvoir apporter une information rapide sur I'intégralité du
contenu du colis de déchets sans affecter la barrieére que constitue celui-ci.
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II. Caractérisation non destructive

Les mesures nucléaires non destructives ont pour but premier de déterminer I'activité d’un colis
de déchets sans nécessiter de prélevement d’échantillon. Pour cela, il est possible d’exploiter le
rayonnement émis spontanément par les noyaux essentiellement gamma et neutronique car les
particules chargées (B, a, produits de fission) ne franchissent pas les barriéres que constituent la
matrice et le conteneur des colis. Toutefois, ce principe de mesure passive ne fonctionne qu’en
présence d’émission radioactive en quantité suffisante. Si I'on souhaite quantifier des isotopes
stables n"émettant aucun rayonnement, ou des matiéres radioactives n’émettant pas ou trop peu de
rayonnement mesurable, il est possible de les stimuler afin qu’ils émettent un rayonnement
spécifique mesurable. On parle alors de mesures actives. Ce type de mesure nécessite de soumettre
I’échantillon a un flux de rayonnement interrogateur, neutronique (mesure des neutrons de fissions
induites [Gozanil3] ou des rayonnements gamma d’activation) ou photonique de haute énergie
(gamma ou RX, comme en activation neutronique [Carascol6] ou en photofission [Carrel07]) pour
pouvoir traverser les barrieres de colis de déchets. On s’intéresse dans cette thése aux mesures de
rayonnement gamma d’activation neutronique (voir paragraphe 2).

II1.1. Les différentes sources de neutrons

Afin d’induire des réactions neutroniques, plusieurs sources de neutrons sont disponibles:

> les sources °2Cf qui produisent des neutrons d’énergie moyenne 2,1 MeV par fission
spontanée, émettant 2,30 x 10° s™* par microgramme, sur 4m stéradian,

» les sources AmBe produisant des neutrons d’énergie moyenne 4,2 MeV, par réaction
(a,n) , émettant sur 4 stéradian,

> les sources de photo neutrons consistant a utiliser une source gamma suffisamment
énergétique pour exciter une cible de béryllium ou de deutérium par réaction (y,n). Ce
type de source nécessite toutefois une forte activité gamma a cause du faible taux de
production photo-neutronique,

> les réacteurs produisant des neutrons de fission d’énergie moyenne voisine de 2 MeV
(flux thermique jusqu’a plus de 1,5 x 10*® cms?! au réacteur a haut flux de I'Institut
Laue-Langevin de Grenoble, France),

» les sources de spallation consistant a propulser des protons (1 GeV) sur une cible de
métal lourd (Pb, W, U, ...),

> les générateurs de neutrons produisant, de fagon continue ou pulsée, des neutrons de
2,5 MeV par fusion de noyaux de deutérium ou des neutrons de 14 MeV par fusion de
deutérium et de tritium, d’émission neutronique de I'ordre de 108s? sur 4 stéradian
(GENIE16, SODERN), et jusqu’a 10'°s? pour le GENIE35.
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Toutes ces sources produisent des neutrons de plusieurs MeV, alors que certaines réactions

d’activation sont optimales dans le domaine des énergies thermiques comme la capture radiative

(n,y) ou la fission. Dans ce cas il est donc nécessaire d’utiliser un modérateur afin de ralentir les

neutrons. Les modérateurs les plus couramment utilisés sont :

» des matériaux riches en hydrogéne (eau naturelle H,O, polyéthyléne C;Hs, ...) dont les
noyaux offrent la meilleure thermalisation possible, mais avec une section efficace
d’absorption également élevée ;

» I’eau lourde (D;0), plus onéreuse et qui offre une thermalisation moins efficace, mais
dont lisotope de [I'hydrogéne (D) posséde une section efficace d’absorption
neutronique tres faible;

> le carbone (graphite) qui est moins efficace que les précédents pour la thermalisation,
mais qui possede aussi une faible section efficace d’absorption des neutrons et peut
également servir de réflecteur, et ce pour un prix moindre que I’eau lourde.

I1.2. L’activation neutronique

Les mesures non destructives par activation neutronique consistent a exposer I’échantillon a un

flux neutronique pendant un temps t;, pendant lequel I'isotope émetteur est créé. Cette période est

suivie, si nécessaire, d’un temps de transfert entre le dispositif d’irradiation et le systeme de mesure

tq4, et enfin un temps de comptage t.. Le signal utile peut alors s’exprimer comme suit :

Avec:

1
S, = i xNAx(faExqudE)nyxeyxzx(1—exp(—A><ti))

x exp(—A X tg) X (1 —exp(—AXx tc))

: masse de I'élément considéré (g)

pourcentage isotopique naturel

: masse molaire de I'élément considéré (g)
: nombre d’Avogadro (6,02 x 10?2 mol?)
: section efficace de capture de I'isotope, a I'énergie E (cm?)

: flux neutronique, a I'énergie E, (cm2-s?)

intensité d’émission de la raie y (nombre de y émis par désintégration du noyau
radioactif activé)

: efficacité de détection de la raie gamma considérée (nombre de coups dans la raie

d’absorption totale du spectre gamma par y émis dans I’échantillon ou le colis)

constante radioactive (en s, égale a In(2)/T1/2, ol Ty (s) est la période radioactive)
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Cette configuration est bien adaptée au cas des isotopes ayant une demi-vie T/ du méme ordre
ou supérieure au temps total de mesure Tit= ti + tg + tc. Dans le cas ol le temps de demi-vie est
nettement inférieur, une procédure d’activation cyclique permet d’optimiser la mesure. On introduit
alors un temps tq’ nécessaire pour replacer I'échantillon dans la cellule d’irradiation avant de le
soumettre a nouveau au flux de neutron et la période d’'un cycle de mesure est alors
T=1t +tq+ tc+ te. Le temps total de mesure devient donc Twt = n X T, n représentant le nombre de
cycles effectués. Le signal utile détecté est la somme des signaux mesurés pendant les intervalles t.
et s’écrit [Givens70] :

mx0 1
Sy =" xNA><UaEmpEdE)xl,,xayxzx(l—exp(—/lxti))
X exp(—A X tg) x (1 —exp(—Axt.)) 2)
n exp(—AxT)x (1 —exp(-nxAxT))
1-exp(-AxT) (1—exp(—2x T))2

Avec les mémes notations que précédemment.

Ces équations sont valables dans le cas d’'un rayonnement gamma retardé, c’est-a-dire émis
avec un délai de quelques ms a plusieurs minutes, voire d’avantage, aprés la phase d’irradiation, mais
pour le rayonnement prompt de diffusion inélastique ou de capture radiative, I'irradiation et la
mesure doivent se faire au sein du méme dispositif pendant I'exposition au neutron.

Le signal utile détecté s’exprime alors sous la forme :

mx6
S, = M xNAxsnyyxtmx(faEx¢EdE) (3)

Avec les mémes notations que précédemment, et t, le temps de mesure (tm = n x tc).

Si la source ne peut pas fonctionner en régime pulsé, comme dans les systémes historiques avec
des sources isotopiques de neutrons (sauf utilisation de « shufflers » [Rinard01]) ou a proximité de
réacteurs de recherche équipés d’un canal de neutrons thermiques, I'acquisition des rayonnements
prompts est effectuée pendant l'irradiation. Ceci implique généralement un fort bruit de fond d aux
neutrons rapides dans le cas des sources isotopiques rendant la détection de la plupart des
rayonnements de capture impossible. Aujourd’hui, et en particulier dans le cadre de cette these,
I’activation neutronique est généralement mise en ceuvre avec des générateurs de neutrons D-D ou
D-T pouvant fonctionner en mode pulsé, permettant ainsi d’optimiser la mesure des rayonnements
de capture entre les impulsions, les rayonnements de diffusion inélastique pouvant étre mesurés
pendant les impulsions, tel gu’illustré sur la Figure 3. On remarquera sur cette méme figure qu’un
temps d’attente apres la fin de I'impulsion peut étre ajouté afin de s’assurer que I'ensemble des
neutrons de 14 MeV émis par le générateur D-T (ou de 2,5 MeV dans le cas d’un générateur D-D) se
soient thermalisés avant I'ouverture de la fenétre de mesure.
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Figure 3. Schéma d'une irradiation pulsée (t; durée d’'une impulsion neutronique, T temps de répétition des impulsions)
et d'une mesure en anti coincidence avec t.! et t? les temps de mesure entre les impulsions respectivement des
rayonnements de capture et retardé (équation (3) équation (2)).

Dans le cas d’une irradiation pulsée, si la mesure est effectuée pendant I'impulsion, le terme o5
de I'équation (3) fera référence a la section efficace de diffusions inélastique (n,n’y), et le terme tn,
pourra s’exprimer comme n x t;, n étant le nombre total d’impulsions du générateur. A l'inverse, si la
mesure est effectuée entre les impulsions, le terme oy fera cette fois référence a la section efficace
de capture radiative (n,y) et tm sera égal a nxt!. Le temps tZ? fait ici référence a la mesure du
rayonnement gamma retardé entre les impulsions décrit précédemment (équation (2)). Celui est
préférentiellement mesuré aprés disparition des neutrons thermiques afin de limiter les
interférences avec les rayonnements gamma prompt de capture.

II.3. La spectrométrie gamma

L’'ensemble des méthodes de spectrométrie gamma sont décrites en détails dans la référence
[Gilmore08], seules les informations rattachées a I'utilisation des détecteurs germanium hyper pur
seront rappelées dans ce paragraphe.

Afin de mesurer des rayonnements gamma émis avec une énergie de plusieurs centaines de
keV, comme ceux de capture radiative et de diffusion inélastique, deux catégories majeures de
détecteurs sont envisageables : les scintillateurs inorganiques (Nal, BGO, LaBrs, ...) et les détecteurs
semi-conducteurs au germanium hyper pur (Ge HP). De par la possibilité d’avoir des scintillateurs de
grande taille (notamment Nal :Tl), de densité et de numéro atomique élevés, ceux-ci offrent une trés
bonne efficacité de détection. Toutefois, leur résolution en énergie est limitée, typiquement 7 % a
662 keV (largeur totale a mi-hauteur du pic) pour le cristal le plus utilisé d’iodure de sodium dopé au
thallium (Nal:Tl), de I'ordre de 3 % pour le cristal de bromure de lanthane dopé au (LaBrs:Ce), ce qui
est nettement moins que celle obtenue avec les détecteurs semi-conducteurs GeHP qui est de |'ordre
de 0,2 %. Cette tres bonne résolution permet de différencier des raies gamma proches en énergie,
comme c’est le cas dans un spectre d’activation neutronique qui présente généralement une grande
densité de pics. Les détecteurs GeHP sont donc préférés aux scintillateurs pour la spectrométrie
gamma haute résolution, quand leurs contraintes de mise en ceuvre peuvent étre supportées. lls
nécessitent en effet un refroidissement a tres basse température pour limiter le courant de fuite en
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raison du faible gap du germanium (0,7 eV). C’est pour cette raison que le détecteur est refroidi avec
de I'azote liquide (77 K) ou équipé d’un cryogénérateur électrique. Cette contrainte, ajoutée au codt
élevé des monocristaux GeHP (notamment pour ceux de grand volume), peut conduire dans certains
cas a privilégier des scintillateurs. Néanmoins, les détecteurs germanium sont particulierement
recommandés pour I'activation neutronique.

Un des inconvénients des cristaux semi-conducteurs est leur sensibilité aux neutrons rapides.
Ces derniers, en plus d’exciter les noyaux de germanium (rayonnements gamma de diffusion
inélastique, de capture, d’activation), créent des défauts dans le cristal qui pourront capter les
porteurs de charges avant que ceux-ci n’atteignent I'électrode. Il s’ensuit une dégradation de Ia
résolution en énergie qui se traduit par une traine vers les basses énergies des pics photoélectriques
(sous-estimation de I"énergie). Dans le cas de cristaux planaires de type n (dopage), les ordres de
grandeur de la fluence de neutrons rapides induisant une déformation mesurable de la résolution, ou
rendant inexploitable la mesure, sont respectivement de 10° cm? et 10°cm [Knoll10]. Des études
ont montré que les cristaux type n sont beaucoup moins sensibles que ceux de type p, les raies
gamma montrant la méme déformation aprés une fluence de neutrons rapides prés de 30 fois plus
élevée [Pehl79]. On notera néanmoins qu’il est possible de corriger, en grande partie, les défauts
induits dans le cristal par les neutrons rapides en augmentant progressivement la température du
cristal (recuit). Typiguement, pour un germanium coaxial hyper pur de type n, une température
d’une centaine de degré Celsius appliquée quelques heures permet de corriger les défauts induits par
une fluence de neutron rapide de I'ordre de 10° cm [Knoll10, Gilmore08].

Afin d’exploiter le signal délivré par le détecteur, celui-ci est suivi d’'une chaine de traitement
électronique analogique ou numérique. La Figure 4 représente une chaine de spectrométrie
analogique classique composée de plusieurs modules assurant des fonctions d’amplification, de mise
en forme, de filtrage et de codage de chaque impulsion, puis de traitement du spectre gamma. Dans
le cas d’une chaine numérique, I'’ensemble de ces fonctionnalités, en dehors du préamplificateur qui
reste un composant du détecteur situé au plus pres du cristal GeHP pour des raisons d’adaptation
d’impédance, sont regroupées dans un seul module, dans lequel le signal est d’abord numérisé avant
d’étre mis en forme (avec des filtres numériques) pour en déterminer I'amplitude.

Détecteur Préamplificateur Amplificateur Codeur Anglyseur
multi-canaux

Figure 4. Composants d’une chaine de spectrométrie gamma classique.

Le préamplificateur collecte les charges générées par l'interaction des photons dans le cristal
GeHP et assure |'adaptation d'impédance entre le détecteur et I'amplificateur. L’amplificateur met
en forme chaque impulsion qui est ensuite convertie par le codeur pour étre traitée par I'analyseur
multicanaux, qui la classe dans le spectre gamma en fonction de son amplitude dans un canal dont le
numéro est proportionnel a I'énergie déposée par le photon dans le détecteur. A chaque canal
correspond un nombre d’'impulsions détectées (Figure 5).
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4 Mombre de coups par canal
Bremsstrahlung Pic de double Pic d'absorption totale
échappement
Pic de production de . .
paire (511 kev) I?IC de simple
echappement
—
Fond
Compton Empilement
(Pile-up)
811 ke 11 ket
-

Muméro de canal (Energie)

Figure 5. Spectre caractéristique d'un détecteur GeHP [Lyoussi05].

Le pic photoélectrique traduit un dépot dans le cristal GeHP de I'énergie totale (E) du photon
incident par absorption photoélectrique, éventuellement précédée de diffusions Compton au sein du
cristal. Lors de la diffusion Compton, il est cependant possible que le photon diffusé s’échappe du
cristal GeHP, ce qui résulte en la détection d’une partie seulement de I'énergie du photon incident et
se traduit par un continuum appelé fond Compton. En cas d’interaction par création de paires,
comme cela peut se produire avec des rayonnements gamma de plusieurs MeV produits par
activation neutronique, si les deux photons de 511 keV s’arrétent dans le matériau, alors l'intégralité
de I'énergie du photon initial est détectée, contribuant au pic photoélectrique. Si un ou les deux
photons viennent a sortir du cristal GeHP, I'énergie mesurée sera inférieure de 511 keV ou 1022 keV,
respectivement, a celle du photon incident, se traduisant par I'apparition dans le spectre de pics de
simple et double échappement. On observe également un pic a 511 keV traduisant la détection de
photons de 511 keV dus a des créations de paires se produisant en dehors du cristal. A basse énergie,
on observe une composante du bruit de fond due au rayonnement de freinage (bremsstrahlung)
induit par la décélération des électrons issue des interactions gamma-matiere dans ou a proximité
du détecteur. Enfin, a haute énergie, un phénomene d’empilement peut étre observé en cas de taux
de comptage élevé, lorsque plusieurs photons sont détectés au méme moment et ne peuvent pas
étre discerné par le dispositif de rejet des empilements.

Pendant le traitement d’'une impulsion par la chaine de spectrométrie gamma haute résolution,
celle-ci est dans I'incapacité de traiter un autre signal et on parle de temps mort. L’acquisition ne se
faisant pas sur la totalité du temps de la mesure, on différencie donc :

> le temps réel correspondant a la durée de la mesure,

> le temps actif correspondant a la durée pendant laquelle le systéme est effectivement
capable de traiter une impulsion (inférieur au temps réel).

Le temps mort, qui est la différence entre ces deux termes, est généralement exprimé en
pourcentage du temps réel. On distingue deux types de temps mort : paralysable ou non.

Le temps mort non paralysable est illustré en Figure 6. Les impulsions survenant dans l'intervalle
de temps correspondant au traitement d’'une impulsion ne sont pas prises en compte, mais
n’allongent pas le temps de blocage du systéme.
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1
1 " H i
! Impulsion

Temps mort (non-paralysable)

Figure 6. Perte d'impulsion (en rouge) dans le cas du temps mort non paralysable.

Ce type de temps mort peut s’observer par exemple au niveau des préamplificateurs a remise a
zéro par transistor utilisés en cas de taux d’'impulsions tres élevé comme en activation neutronique
pulsée. Dans ce type de préamplificateur, il n’y a pas de résistance de contre-réaction sur
I'amplificateur opérationnel et les charges collectées a chaque impulsion entrainent une
augmentation de la tension de sortie du préamplificateur sous la forme d’'une marche, comme
indiqué en Figure 7. Quand la tension d’alimentation du préamplificateur (par exemple 24 V) est
atteinte, pour éviter le blocage, un transistor de remise a zéro permet de ramener la tension a une
valeur nulle. Ce temps de remise a zéro correspond a un temps mort du préamplificateur,
typiquement de 'ordre de la microseconde, que I'arrivée d’autres impulsions ne prolonge pas et qui
est donc de type non paralysable. Un signal d’inhibition correspondant a ce temps mort est envoyé
par le préamplificateur vers 'amplificateur pour ne pas créer d’artefacts.

Seuil

Voltage

Temps
Figure 7. Fonctionnement du transistor reset.
Le temps mort paralysable, illustré en Figure 8, correspond quant a lui au cas ou l'arrivée
d’impulsions pendant que le systéme est déja occupé entraine un allongement du temps de blocage.

Le systeme ne redevient actif uniquement quand aucune nouvelle impulsion n’intervient pendant la
durée de traitement d’une impulsion précédente.

LA

Impulsion

-————=-

Temps mort (paralysable)
Figure 8. Pertes d'impulsions (en rouge) dans le cas du temps mort paralysable.

Cette forme de temps mort se retrouve au niveau de I'amplificateur et représente la principale
source de temps mort des que le taux de comptage devient élevé, notamment en raison du systeme
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de rejet des empilements qui allonge le temps mort quand une deuxieéme impulsion arrive pendant
gu’une premiére est traitée (les deux impulsions sont alors rejetées). Il est possible de réduire celui-ci
en choisissant un temps de mise en forme du signal court, toutefois cela induit une perte de
résolution en énergie.

Afin de compenser les pertes dues au temps mort, il est possible d’augmenter le temps réel
pour que le temps actif corresponde au temps de mesure souhaité. Toutefois cela implique de
connaitre précisément ce parametre du systéme et que celui-ci soit constant au cours de la mesure,
ce qui n’est pas le cas en activation pulsée car le signal est trés intense pendant les impulsions et
décroit rapidement apres chacune d’elles. Des techniques existent pour corriger de fagcon dynamique
la perte de comptage lorsque le temps mort est variable. Le principe, initialement concu par J. Harms
[Harms67], a été développé par G. P. Westphal [Westphal77, Westphal79, Westphal82, Westphal85,
Westphal07] pour permettre une acquisition « sans perte de comptage » (Loss Free Counting). Il est
basé sur une mesure en temps réel du temps mort, a I'aide d’'une horloge électronique rapide
(plusieurs MHz), puis une correction du nombre de coups comptabilisés dans le spectre gamma pour
chaque impulsion. L’état du systéme (actif ou occupé) est mesuré en permanence en comptant la
fraction des impulsions de I’horloge qui parvient a transiter dans le systéme dans des intervalles de
I'ordre de la milliseconde. A chaque impulsion physique acceptée et numérisée pendant un de ces
intervalles de temps, au lieu de compter un coup dans le canal correspondant du spectre gamma, on
comptabilise un nombre entier (par exemple de 1 a 255) correspondant au nombre de coups
théorique s’il n’y avait pas eu de temps mort. C'est sur ce principe qu’a été intégrée |'option Zero
Dead Time dans les outils de spectrométrie ORTEC, dont le module ASPE¢ 927 utilisé dans la cellule
MEDINA pour ces travaux de thése, afin de corriger de maniere dynamique les éventuelles pertes par
temps mort [Upp01, Keyser01, Blaaw01, Blaaw03].

Enfin, le spectre est analysé en cherchant le meilleur ajustement de chaque pic (le plus souvent
gaussien) afin de soustraire le bruit de fond Compton, qui est approximé de fagon linéaire ou en
escalier (Galton), voir Figure 9.

Coups

Coups

.

Energie Energie

Figure 9. Principe de détermination de I’aire nette d’un pic gamma par soustraction du bruit de fond continu sous le pic.

Pour effectuer cette analyse, plusieurs logiciels sont a disposition, dont notamment :
Gammavision, Ortec
Gamma-W, Dr. Weistmeier

Genie 2000, CANBERRA

vV Vv VYV V

Visu gamma, Automatisme et mesure
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On peut également mentionner I'outil de R&D SINBAD développé par le CEA LIST [Barat07,
Rohéel5], permettant un repérage, une déconvolution et une identification rapide et automatique
d’un trés grand nombre de raies gamma. Le principe de fonctionnement est basé sur une approche
non paramétrique bayésienne, et consiste a estimer une densité de probabilité S du spectre mesuré
définie comme :

S=aP+(1-a)B

P représentant la densité de probabilité associée aux raies gamma présentent dans le spectre, B
celle associée au bruit de fond, et a un nombre compris entre 0 et 1. Ces trois valeurs sont
déterminées aléatoirement a partir d’a priori spécifiques. L'a priori pour la densité de probabilité du
bruit de fond est un arbre de Pdlya qui offre la possibilité a l'utilisateur d’adapter au mieux
I’estimation du bruit de fond. Celui des raies gamma du spectre est une mixture de Dirichlet dont
I’avantage est de n’avoir aucune restriction quant au nombre de raies gamma identifiables. Des tests
préliminaires ont été réalisés afin de comparer les performances du code SINBAD avec les logiciels du
commerce comme GENIE2000 [Rohéel5]. Les performances du code SINBAD, similaires a celles du
logiciel GENIE2000, semblent prometteuses pour le dépouillement rapide et automatique de
spectres riches en raie gamma tels que ceux obtenus en activation neutronique pulsée. En effet,
cette méthode induit la détection d’'une grande quantité de raies gamma dues a |'activation de
I'objet analysé, d’éléments du systéme de mesure, de I'installation environnante. L’analyse d’un seul
spectre peut alors devenir chronophage, d’olu un intérét pour toute méthode permettant d’optimiser
cette phase d’analyse de spectre. C'est d’ailleurs dans cette optique que le code SINBAD a été testé
sur quelques spectres mesurés au cours des travaux de these. Les résultats seront exposés a la fin du
chapitre IV.

L'aire nette mesurée sous le pic étant proportionnelle a la masse m des éléments activés, voir
les équations (1), (2) ou (3), on peut donc les quantifier via la détermination de I'efficacité de
détection ¢,. Celle-ci représente le nombre de coups enregistrés dans un pic du spectre gamma par

photon émis dans I'objet mesuré a cette énergie, et peut se décomposer en deux termes :

> [l'efficacité intrinseque du détecteur (gint) qui traduit le nombre de coups mesurés dans
un pic donné par photon entrant d’une certaine énergie dans le détecteur. Dans le cas
des détecteurs germanium, une convention consiste a |'exprimer par rapport a
I’efficacité de détection d’un cristal scintillateur Nal(Tl) de 7,6 cmx 7,6 cm (3"x3"), dans
le cas de la raie a 1332 keV d’une source de %°Co placée a 25 cm, laquelle est égale a
1,2 x 102 [Knoll10]. On parle alors « d’efficacité relative » du détecteur germanium, celle
du cristal de la cellule MEDINA valant par exemple 105 %, ce qui est trés élevé pour un
détecteur de type n. La courbe d’efficacité intrinséque, c’est-a-dire l'efficacité en
fonction de I’énergie des rayonnements gamma incidents, peut étre obtenue de
maniere expérimentale en mesurant des sources gamma ponctuelles (comme I'isotope
152Ey) placées a une distance donnée du détecteur ;

> une fonction de transfert (FT) regroupant :

o lefficacité géométrique, dépendante de I'angle solide sous lequel le détecteur
voit I’échantillon (distance, angle de visée, champ de vue éventuellement réduit
par un collimateur),
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o un terme d’atténuation par I'élément lui-méme (auto-absorption), par la matrice
de I’échantillon, le contenant (fat métallique, ...), et d’éventuels écrans ajoutés
pour limiter le taux de comptage.

Dans quelques cas, il est possible de déterminer cette fonction de transfert de
maniere expérimentale (matrice bien connue, mesure d’échantillon de référence), mais
est souvent déterminée par simulation Monte Carlo ou par des formules analytiques.
Ces approches calculatoires ne peuvent cependant pas compléetement remplacer la
mesure et doivent étre qualifiées par quelques mesures de références [Loche06].

I1.4. Seuil et limite de détection

Le seuil de détection (SD) permet de déterminer si un pic est significatif par rapport au bruit de
fond. Il est associé au risque de fausse alarme : c’est le seuil au-dela duquel un signal peut étre
considéré comme d{ a la présence de l'isotope associé et non au bruit, a un niveau de confiance
donné. La limite de détection (LD) est quant a elle associée au risque de non détection : c’est la plus
petite quantité de l'isotope recherché dont on est certain, pour un niveau de confiance donné,
gu’elle donnera lieu a un signal supérieur au SD. En premiére approximation, pour un pic sans
interférence, les valeurs de SD et LD pour des risques de fausse alarme et de non détection égaux a
2,5 % sont données par [GTN5] :

SD=1,96 X \/2x F(a) =1,96 X /5,04 X RX B =4,4 X VR x B (4)

LD=2xSD=88x%xVRXB (5)
Avec
F(a): L'intégrale du bruit de fond sous le pic (coups)
R: La largeur a mi-hauteur du pic (keV)
(nota : 5,04 x R permet d’intégrer 99,7 % de la surface totale du pic, supposé gaussien)
B: L’amplitude moyenne du bruit de fond sous le pic (coups/keV)

III. Les applications de I'activation neutronique

II1.1. La caractérisation élémentaire

La mesure du rayonnement gamma prompt de capture neutronique et dans certains cas de
collision inélastique est une méthode permettant la caractérisation non-destructive d’éléments
généralement non radioactifs, tels que les toxiques chimiques ou les métaux lourds, dans des
échantillons de formes et de dimensions variées. Cette méthode, dont L’acronyme anglo-saxon est
PGNAA pour Prompt Gamma Neutron Activation Analysis [Failey79, Gardner98, Paul00, MolnarO4a],
s’utilise en irradiation continue ou pulsée, ce dernier étant celui utilisé pour cette thése. La suite de
ce paragraphe s’attache a illustrer I'utilisation de cette méthode dans divers domaines.
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Dans le biomédical tout d’abord, pour contréler la teneur en 1°B d’échantillons biologiques dans
le cadre de la thérapie contre le cancer basée sur la réaction °B(n,a)’Li [Stellall, Zhang15]. Toujours
dans ce domaine, l'activation neutronique pulsée est aussi étudiée pour contrbler la présence
éventuelle de gadolinium dans I'organisme suite a une IRM (imagerie par résonnance magnétique)
[Grafel0, Grafell, Mostafaeil5], ou encore la présence de cadmium et de mercure [Atanackovic07].

Dans le secteur de I'environnement [Yonezawa96, Frankle97], I'activation pulsée est utilisée
pour la mesure in situ de salinité [Borsaru0O6a], de la contamination dans des échantillons de sols
[Shue96, Howel00, Shultis01], pour la détermination de la composition d’échantillons géologiques
[Islam11], la mesure de sodium et de magnésium dans des échantillons de roche [Karouji08],
I’analyse des éléments produits par les cheminées géothermiques des fonds océaniques [Perry02], la
détection de polluants (Cd, Hg, Cl, ...) dans I'eau [Khelifi07, Idiri10, Naqvilla, Naqvil5a, WenBao14,
Yongshengl5], la caractérisation élémentaire de I'eau utilisé dans la production d’hydrocarbure
[Meric11], la caractérisation de céréales [Galinhal1l].

Dans le domaine du spatial, elle a permis la détermination de la composition d’une météorite
[Latif13], ou I'étude de la composition des sols de corps célestes (planetes, astéroides, lunes, ...)
[Parsons11].

Dans les applications liées a la sécurité du territoire, elle a été utilisée pour détecter des
explosifs et autres matiéres dangereuses comme les toxiques de guerre, ou les produits illicites
comme les drogues [Caffrey92, Bach93, Vourvopoulos01, Perot07, Gozani07, Twomey07, Kettler13,
Naqvil3a, Naqvil3b, Bergaouil4]. On notera qu’une méthode spécifique, dite de la particule
associée (TPA), est mise en ceuvre pour ce type d’application [DonzellaO7, Perot07, Perot0Q9,
Eleon10]. Celle-ci consiste a mesurer la particule alpha émise approximativement a 180° avec
chaque neutron de 14 MeV lors de la réaction de fusion D-T, a I'aide d’un détecteur a localisation
permettant de déterminer la direction d’émission du neutron opposé ainsi que son instant
d’émission et donc son temps de vol. Cette technique permet de focaliser I'inspection sur un volume
d’intérét et d’améliorer ainsi le rapport signal sur bruit.

L'activation neutronique a été également mise en ceuvre pour la prospection miniére
[Borsaru06b, Nikitin10, Trofimczyk09], de charbon [BorsaruO1, Borsaru04], de cuivre
[Charbucinski03, CharbucinskiO4], ou encore celle de I'uranium [Dodd67, Jensen81].

Elle permet aussi la caractérisation en ligne du charbon [Dep98, Sowerby09], le controle des
matieres premieres et de la qualité de fabrication du ciment [Weiss86, Oliveira97, Womble05]. Un
grand nombre de travaux ont aussi été réalisés sur la caractérisation des bétons [NaqviO4a,
NaqviO6a, NaqvilOa, NaqvilOb, Naqvillb, Naqvil4, Naqvil5b], de ciment [NaqviO3a, NaqviO3b,
NaqviO4b, NaqviO6b] ainsi que sur quelques échantillons liquides [Naqvil2, Naqvil3c]. D’autres
études ont aussi été réalisées sur des échantillons de béton [Livingston10].

Dans le domaine de la caractérisation des déchets radioactifs qui fait 'objet de cette these, la
mesure des rayonnements de capture a été étudiée pour corriger des effets de matrice [Baudry03,
Loche06], le dosage de l'iode dans les verres [Clamond0O5], ainsi que la détection de toxiques
chimiques [Kettler07, Mal2, Mauerhoferl3, Mauerhoferl4, Mauerhoferl5, Havenithl5,
Mildenbergerl5, Mildenbergerl6, Nicoll5, Nicoll6a, Nicoll6b]. Concernant ce dernier point, des
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travaux préliminaires ont été réalisés aux USA par la compagnie Westinghouse sur les métaux lourds
listés ci-dessous [Dulloo98, Dulloo99, Dulloo00, Dulloo01, Dulloo04, Gehrke97] :

> arsenic (As)
baryum (Ba)
cadmium (Cd)
chrome (Cr)
plomb (Pb)
mercure (Hg)
sélénium (Se)

VV VYV YV VYV

argent (Ag)

Dans un premier temps, des tests ont été effectués sur une cellule capable de contenir des fits
de 8 gallons, soit environ 35 L [Gehrke97, Dulloo98, Dulloo99, Dulloo00]. Ces derniers ont permis de
déterminer des limites de détection du mercure, du cadmium ou encore du plomb réparti de
maniére homogéne dans une matrice béton. L'impact d’absorbants neutronique tels que #°U et 238U,
ou encore le chlore et le bore, a également été étudié. Suite a ces travaux préliminaires, une
installation consacré a la mesure de f(ts de 55 gallons, soit environ 200 L, a été construite, voir
Figure 10. Il s’agit d’une cellule constituée d’'un mur intérieur de 2"’ d’épaisseur (soit environ 5 cm) en
polyéthylene afin de thermaliser les neutrons de 14 MeV émis par un générateur pulsé D-T. Ce mur
intérieur est entouré d’'un mur extérieur de 4” d’épaisseur (soit environ 10 cm) de graphite afin
d’assurer la réfection des neutrons vers l'intérieur de la cellule. La détection des rayonnements
gamma est assurée par un détecteur germanium hyper pur coaxial de type n, d’efficacité relative
40 %.

Figure 10. Prototype de la cellule d’activation neutronique pulsée de Westinghouse [Dulloo04].

Comme on peut le voir sur la Figure 10, le fGt se trouve tres prés du détecteur, ce qui nécessite
un mécanisme de rotation et de translation afin de pouvoir effectuer une analyse compléte du colis
de déchets. Le principe de fonctionnement général de ce systéme a donné lieu a un brevet
[Dulloo01]. Des tests ont été effectués sur huit fits de boues inorganiques contenant de 0 a 120 ppm
de mercure ainsi que des noyaux transuraniens. Les résultats, comparés aux analyses chimiques de
ces mémes boues, montrent que la méthode est fiable au-dela de 60 ppm de mercure pour 1h de
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mesure [Dullo04]. Toutefois, on note que peu d’informations sont disponibles sur cette installation
et suite aux travaux précédemment cités, aucun autre résultat ne semble avoir été présenté. On peut
notamment souligner que la nécessité d’effectuer une rotation et une translation peut engendrer
des temps de mesure de I'ensemble du colis tres longs. De plus, la grande quantité de polyéthyléne
impose l'utilisation d’écrans afin de limiter le taux de comptage di au rayonnement gamma prompt
a 2,2 MeV de I'hydrogene, ce qui doit avoir un impact non négligeable sur I'efficacité de détection
des rayonnements gammas émis depuis le fit. On verra en effet, dans une partie des travaux
exposés dans ce mémoire, que I’hydrogéne peut entrainer une émission gamma prompt significative.

Outre l'installation présentée par Westinghouse, deux autres installations dédiées a I'activation
neutronique pulsée pour les colis de déchets radioactifs sont présentées dans les travaux cités, il
s’agit de REGAIN et MEDINA. Ces deux cellules ont été utilisées pour les travaux présentés dans ce
mémoire, et seront décrites en détail par la suite.

Le rayonnement gamma prompt n’est pas la seule information accessible lors de I'activation
neutronique, certains éléments émettent un rayonnement retardé aprés activation. Suivant les
parameétres d’irradiation et de mesure, il est aussi possible de quantifier certains éléments via ce
rayonnement retardé comme la raie gamma a 6,13 MeV issue de la réaction 1°0(n,p)**N (T12= 7,13 s)
induite par des neutrons d’énergie supérieure a 10 MeV, utilisée pour la mesure de I'oxygene dans
certains travaux cités précédemment, les raies gammas a 569 keV et 1063 keV issues de la réaction
208ph(n,2n)2’™Pb induite par des neutrons d’énergies supérieur a 7,5 MeV, utilisées pour la mesure
de plomb, ou encore de nombreux autres éléments [Bach93]. Mais la mesure des rayonnements
gamma retardés d’activation correspond a |'utilisation de (trés) hauts flux de neutrons comme ceux
générés par les réacteurs de recherche, car la sensibilité est généralement insuffisante avec les
générateurs de neutrons, les sections efficaces d’activation étant le plus souvent faibles par rapport
aux sections efficaces de capture radiative.

II1.2. La caractérisation des matieres nucléaires

Un intérét particulier a été porté dans ces travaux de these aux rayonnements gamma retardés
consécutifs a la fission de l'uranium et du plutonium. En effet, cette mesure peut offrir des
informations complémentaires par rapport aux méthodes de caractérisation de I'activité alpha des
colis de déchets radioactifs. Les principaux émetteurs alpha de période longue présents dans les colis
de déchets sont les isotopes ***Am, #3°Pu, et 2%°Pu. A priori, ils sont mesurables par spectrométrie
gamma a l'aide d’un détecteur au germanium hyper pur, mais les raies du Pu peuvent étre masquées
en présence de produits de fission et d’activation fortement émetteurs gamma. L'isotope 2*°Pu peut
alors étre caractérisé par mesure neutronique passive, mais cette technique présente aussi des
limitations en présence de curium (**2Cm et **Cm) qui masque généralement son émission. L’isotope
B9y peut quant a lui tre mesuré par interrogation neutronique active pulsée avec détection des
neutrons prompts et retardés de fission, comme illustré sur la Figure 11 [Perot04]. Le signal des
neutrons prompts donne directement accés a la masse fissile, la comparaison des contributions
promptes et retardées permettant de différencier les isotopes °U et 2*°Pu.

La différentiation entre ces deux isotopes peut en effet se révéler importante pour la
détermination de I'activité alpha car I'activité alpha spécifique de I'isotope 2*°U (en Bq/g) est prés de
30 000 fois inférieure a celle de I'isotope 2*°Pu. Sans la différenciation de ces derniers, I’attribution de
I'intégralité de la masse fissile mesurée a I'isotope 2**Pu peut entrainer un sur-classement d’un
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nombre significatif de colis de déchets et donc leur orientation vers une filiere plus co(teuse
(stockage profond par exemple).

events TIME DISTRIBUTION OF THE SIGNAL WITHA 2 E+9 n/s GENERATOR

1000000 -
prompt signal delayed signal
(Sp) (Sd)

100000

10000

235y (380,2 mg)
239
1000 + " "Pu {175maq)

Background /
100 A

Figure 11. Principe de mesure du signal des neutrons prompt et retardés de fission [Raoux00].

Dans le cas le plus simple, ol les interférences d’autres éléments tel que 228U sont négligeables,

les masses respectives des isotopes 23°U et 3°Pu sont alors déterminées a partir des équations
suivantes [Raoux03] :

Sp = Cps x m(3°0) + Cp9 x m(*°Pu) (6)

Sq = Cgs X m(?3°U) + Cg9 x m(**°Pu) (7)

Avec S, et Sq les signaux prompt et retardés mesurés, C, et C4 des constantes de calibration (en s-g?)
représentant le nombre de neutrons prompts et retardés détectés par unité de masse des isotopes
associés.

Une autre méthode envisageable pour la différenciation entre les isotopes 2°U et 23°Pu est la
mesure des rayonnements gamma retardés émis suite aux fissions induites lors de la décroissance
béta des produits de fission [Beddingfield98]. La production d’un isotope a la suite d’une fission peut
se caractériser par le rendement cumulé qui regroupe la production de I'isotope directement induite
par la fission (rendement indépendant) et celle résultant des décroissances successives d’autres
produits de fission. Comme on peut le constater sur la Figure 12, représentant les rendements de
production cumulés des produits de fission en fonction du nombre de masse, les fissions des isotopes
235y et 2*Pu ne conduisent pas a la méme distribution des produits de fission. La mesure des
intensités relatives des raies gamma associés a différents produits de fission de nombres de masse
compris entre 80 et 130 peut ainsi fournir des indications sur I'isotope ayant fissionné, 2°U ou #°Pu.
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Figure 12. Rendements de production cumulés des produits de fission de I’235U et du 23°Pu [JEFF05].

Les rayonnements gamma retardés de fission sont beaucoup plus abondants que les neutrons
retardés (6 a 7 par fission contre seulement 102) [Gozani09], mais le bruit de fond gamma est
également plus important, en grande partie a cause de |'activation des matériaux du colis et de
I'environnement de mesure. La possibilité de différencier les isotopes 23U et®*°Pu par la mesure du
rayonnement de gamma retardé de photofission a été mise en évidence a la fin des années 80 par
C.L. Hollas [Hollas86], la réaction étant ici engendrée par des photons de haute énergie (plus de
6 MeV, seuil de la réaction de photofission). L'exploitation du rayonnement gamma retardé de
photofission a ensuite été étudiée a travers de nombreux travaux [Gmar99, Carrel06, Carrel07,
Carrel10a, Carrel10b, Carrellla, Kavouras12, Wen13]. On notera qu’une partie des études sur la
mesure des rayonnements gamma retardés de photofission porte également sur d’autres actinides
tels 22U et 232Th [Boyer06, lyengar13, Dighel4, Kavourasl4]. A partir de la fin des années 90, la
fission induite par des neutrons est utilisée pour mesurer la différence entre les rayonnements
gamma retardés de fission des isotopes #°U et du 2*Pu [Beddingfield98, Clamond05, Carrel06,
Carrel07, CarrellOb, Mars08, Saril2, Chivers1l]. Dans certains cas, la mesure du rayonnement
gamma retardé de fission n’est utilisée que pour détecter la matiere fissile, sans distinction des parts
U et Pu, spécialement dans le domaine de la sécurité [Norman04, Slaughter05, Slaughter07, Gmar06,
Rennhoferl1, Stevenson11]. D’autres études se concentrent sur la mesure de I'uranium, notamment
pour déterminer I'enrichissement [Firestone05]. Certaines applications sont quant a elles destinées a
la caractérisation de combustible usé [Campbell10, Campbellll]. Une majeure partie des études
citées ici portent sur des échantillons simples de matiére fissile (pure ou mélangée), et seulement
quelques-unes considerent la matiere fissile comme contenue dans une matrice telle que les
containers de transport pour les applications dans le domaine de la sécurité, ou encore les colis de
déchets radioactifs. Par exemple, les performances de la méthode de différenciation par mesure du
rayonnement gamma retardé de fission induite par des neutrons ont été étudiées sur un colis
maquette de 118 L contenant une matrice d’acétate d’éthylene [Carrel07]. Les mesures effectuées
avec une dizaine de grammes d’uranium et /ou de plutonium fortement enrichis au centre du fit, ou
légerement excentré, permettent de retrouver les masses attendues aux incertitudes de mesures
pres.
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IV. Outils utilisés pour la these

IV.1. Moyens expérimentaux

Une partie des résultats exploités dans ce travail de thése a été obtenue lors de campagnes de
mesures dans la cellule d’irradiation REGAIN (Recherche des Gamma d’Activation et Irradiation
Neutronique) au CEA Cadarache [Clamond05, Ma12]. Cette cellule, représentée sur la Figure 13, était
faite de blocs de graphite maintenus en place grace a une structure en aluminium. Suite a la
cessation d’activité de l'installation nucléaire COMIR ou elle se trouvait, la cellule REGAIN n’est plus
opérationnelle actuellement.

Générateur

de neutrons

Diode G e[HP]
avec capot sLi

Figure 13. Cellule REGAIN (CEA Cadarache) [Clamond05].

L'irradiation y était assurée par un générateur de neutrons type GENIE 16 de SODERN, d’une
émission maximale de 2 x 108s™® sur 4n stéradian par fusion D-T avec une énergie de 14 MeV. La
réaction de fusion D-D étant également possible, il existe aussi une faible composante d’émission
neutronique a 2,5 MeV. Ce type de générateur offre la possibilité d’émettre les neutrons de maniére
pulsée ou continue. Les neutrons émis sont thermalisés dans le graphite afin de favoriser les
réactions de capture ou de fission dans la cavité pouvant accueillir un fat de 118 L. La détection du
rayonnement gamma induit est assurée par un détecteur germanium hyper pur coaxial de type n,
d’efficacité relative 30 %, placé sur un axe perpendiculaire a celui du générateur (une autre position
dans la face opposée au générateur était également possible dans REGAIN). Afin de limiter
I’activation du cristal de germanium par les neutrons thermiques, un écran d’oxyde de lithium enrichi
en®Li (& 99 %) entourait le détecteur. Le traitement du signal était assuré via une électronique
analogique CANBERRA constituée d’une alimentation haute tension 5000 V, d’'un préamplificateur
CANBERRA 2101 avec remise a zéro par transistor, d’'un amplificateur CANBERRA modeéle 2024, et
d’un codeur analogique numérique CANBERRA modele 8715.

Ce dispositif, utilisé pour la mesure du rayonnement gamma prompt, ou retardé de courte
période radioactive (quelques millisecondes), était complété d’un spectrométre bas bruit de fond
pour la détection des éléments a demi-vie plus longue (de quelques secondes a quelques heures). Ce
dernier, représenté sur la Figure 14, était localisé dans une piéce annexe a la salle d’irradiation et
comportait une enceinte blindée en plomb a bas bruit de fond avec un détecteur germanium hyper
pur coaxial de type p, d’efficacité relative 25 %.
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Figure 14. Dispositif de spectrométrie gamma a bas bruit de fond [Clamond05].

Contrairement a la cellule REGAIN, ce dispositif ne possédait qu’un volume de 18 L, mais
permettait de réduire le bruit de fond entre 0 et 2 MeV d’au moins un facteur 50, principalement a
cause de l'activation des éléments de structure dans REGAIN, dont notamment les armatures en
aluminium (Figure 13). De nombreux produits d’activation émetteurs gamma de haute énergie ont
ainsi été observés dans la cellule REGAIN aprés irradiation, comme %Al (Ti2=2,24 min;
E,=1779 keV), **Na (T1/2= 14,96 h ; E, = 1369 keV et 2754 keV), 2’Mg (T12= 9,46 min ; E, = 844 keV et
1015 keV), ou **Mn (T2 = 2,58 h ; E, =844 keV, 1810 keV, 2113 keV).

Le Laboratoire de Mesures Nucléaires du CEA Cadarache possede une autre cellule de mesure
neutronique active, PROMETHEE VI, dont le schéma est représenté en Figure 15. Cette derniere,
dédiée a la mesure des neutrons prompts et retardés de fission, a été utilisée ponctuellement pour la
mesure de rayonnement gamma retardé de fission en disposant un détecteur germanium au niveau
de la porte de la cellule, perpendiculairement au générateur de neutrons [Carrel07].

- Neutron generator
/ ‘Waste drum

Graphite
\ \

‘.’r—z.

Z Graphite
Figure 15. Schéma de la cellule PROMETHEE [Raoux03].
Néanmoins, cette cellule n’a pas été congue pour la mesure gamma et c’est donc dans la cadre
d’une collaboration avec I'Institut pour I'Energie et la recherche sur le Climat, Gestion des déchets

radioactifs et la s(ireté des réacteurs du centre de recherche de Juliers (IEK-6, Forschungszentrum
Jilich, Allemagne), que le Laboratoire de Mesures Nucléaires continue ses études sur le
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rayonnement gamma prompt et retardé d’activation neutronique. Débutée en 2009, cette
collaboration s’est construite autour de la détection de toxiques chimiques dans les déchets
radioactifs dans la cellule MEDINA (Multi Element Determination based on Instrumental Neutron
Activation), capable de contenir des fat jusqu'a 225 L dans sa cavité interne de
80 cm x 80 cm x 120 cm [Mauerhofer14, Havenith15].

‘ Détecteur HPGe
+ ecrantage 6Li

¥
.\\'
etecteur HPGe

+ écrantage 6Li

Figure 16. Cellule MEDINA (extérieure et intérieure) [Mauerhofer14].

Tout comme REGAIN, la cellule MEDINA est un assemblage de blocs de graphite, mais sans
éléments de structure en aluminium pour limiter le bruit de fond d( a I'activation. Afin de maintenir
les blocs constituant le toit de graphite au-dessus de la cellule, des plaques de fibre de carbone
(CFRP : Carbon-Fiber Reinforced Polymers) ont été utilisées, amenant cependant une nouvelle source
de bruit de fond gamma prompt car relativement riches en éléments a forte section efficace de
capture radiative (hydrogene, chlore). Les compositions détaillées du graphite et du CFRP sont
indiquées dans le Tableau 2.

Tableau 2. Composition du graphite et de la fibre de carbone (CFRP) employés dans MEDINA [Mauerhofer14].

Elément Graphite CFRP
Hydrogene 45121 ppm 2,94 £0,05%
Bore 1,86 £ 1,39 ppm 1,37 £ 0,15 ppm
Azote @ 4,86 + 0,06 %
Carbone 99,913 £ 0,001 % 92,0+£0,3%
Aluminium 405 + 49 ppm @
Souffre 115 + 7 ppm 0]
Chlore 2,0+£1,0 ppm 0,18+0,10%
Calcium 195 + 7 ppm 0]
Titane 41 +37 ppm 0]
Vanadium 3,50 * 3,50 ppm 1)
Fer 50 £ 14 ppm 0]
Samarium 73 +52 ppb 0]
Gadolinium 221+ 221 ppb 0]

Les dimensions externes importantes de MEDINA (160 cm x 200 cm x 155 ¢cm) lui conférent un
bon pouvoir de thermalisation mais aussi un poids important de pres de 6,5 tonnes. Dans la chambre
d’irradiation, le fGt repose sur une table tournante en fibre de carbone. L’'insertion des flts se fait par
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le toit amovible (bouchon) qu’une grue permet de retirer. L'irradiation est assurée a I'aide d’un
générateur de neutron de 14 MeV de type GENIE16 (SODERN) positionné horizontalement dans le
mur en graphite de la cellule a une altitude correspondant a la demi hauteur d’un f(t de 200 L. La
cible de tritium du générateur, point d’émission des neutrons, se trouve a une distance de 55 cm du
centre du f(t. La détection des rayonnements gamma est assurée par un détecteur germanium hyper
pur coaxial de type n et d’efficacité relative 104 % (CANBERRA). Ce dernier est positionné dans le mur
de la cellule, perpendiculairement au générateur de neutrons, a une distance de 105 cm du centre du
fat, et également a mi-hauteur de celui-ci. Afin d’éviter d’activer les isotopes du germanium par les
neutrons thermiques, un écran a base de lithium enrichi en ®Li (3 95 %) entoure le capot du
détecteur. Cet écran est composé de plaques de 3 mm d’épaisseur de fluorure de lithium LiF, a
I’exception de la face du détecteur visant la chambre d’irradiation, pour laquelle du carbonate de
lithium Li,COs, de 3 mm d’épaisseur également, a été utilisé. Toutes ces plaques sont fixées sur un
support en aluminium entourant le capot du détecteur. Le signal issu du préamplificateur a remise a
zéro par transistor (CANBERRA modeéle 2101) est ensuite mis en forme par un amplificateur
(CANBERRA modele 2022) en mode intégrateur a porte (pour la correction du déficit balistique sur
les gros cristaux de germanium [Gilmore08]), puis par un codeur et analyseur multi canaux (ORTEC
modele A*P¢€927). Les spectres gamma sont finalement enregistrés avec le logiciel GammaVision-32
(ORTEC), I'analyse des spectres étant réalisée a partir du logiciel Gamma-W (Westmeir GmbH), voire
SINBAD [Barat07, Rohéel5].

IV.2. Outils de simulation

Dans de nombreuses références citées précédemment, ainsi que dans les travaux qui seront
exposés ici, le code de transport de particules MCNP [MCNPX240, MCNP5] est utilisé. Ce code
permet, a partir d’une géométrie définie, d’évaluer les flux de particules (neutron, photon, électron)
ou le dépot d’énergie dans un détecteur gamma en réalisant le transport de celles-ci depuis une
source par la méthode de Monte Carlo. Il est aussi possible d’estimer des taux de réaction en
convoluant le flux avec les bibliothéques de données de sections efficaces rattachées a MCNP. Dans
certains cas, il est aussi possible de générer I'’émission de rayonnements suivant une réaction
donnée, a condition que leurs taux de production soient disponibles dans les bibliotheques
rattachées, pour aussi transporter ces rayonnements secondaires (par exemple les rayonnements
gamma prompts de capture radiative) vers le détecteur notamment. Les résultats de simulation sont
obtenus via l'utilisation d’estimateurs « scores », ou tally dans la terminologie MCNP, relatifs a
différentes grandeurs :

F1 courant a travers une surface,

F2 flux a travers une surface,

F4 flux a travers une cellule,

F5 flux en un point (détecteur point),
F6 énergie déposée,

F7 énergie déposée par fission,

F8 histogramme des dépbts d’énergie dans un détecteur (spectre gamma),
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Au cours des travaux présentés dans ce mémoire, de multiples simulations ont été réalisées a
partir des modeles MCNP de REGAIN et MEDINA, respectivement représentés sur les Figure 17 et

Figure 18.
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Figure 17. Modeéle MCNP de la cellule REGAIN (coupe verticale a gauche et horizontale a droite).
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Figure 18. Modeéle MCNP de la cellule MEDINA (coupe verticale a gauche et horizontale a droite).

Ce code existe en de multiples versions, ici MCNPX 2.4.0 [MCNPX240] au CEA Cadarache et
MCNP5 [MCNP5] au FZJ auront servi a réaliser les simulations des rayonnements gamma prompts
d’activation neutronique. On notera qu’aucune de ces deux versions ne permet de simuler
directement la production des rayonnements gamma retardés. Cette fonctionnalité a par la suite été
implémentée dans les versions plus récentes telles que MCNPX 2.6.0 [Durkee09, MCNPX260] ou
MCNP6 [MCNP6]. Nous exposerons dans les chapitres 2 et 3 comment les signaux correspondants

ont donc été simulés ici en plusieurs étapes de calcul.
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Chapitre II : Validation du modele
MCNP de la cellule MEDINA

L. Introduction

Ce chapitre est dédié a la validation du modele MCNPX de la cellule MEDINA, étape essentielle
pour s’assurer de la vraisemblance des résultats de simulation par rapport aux résultats attendus
expérimentalement.

La cellule MEDINA décrite précédemment permet de détecter des éléments non-radioactifs
(toxiques chimiques) dans des flits de 200 L. Etant donné que le béton est un matériau souvent
utilisé pour I'enrobage des déchets radioactifs, les performances de la cellule MEDINA ont été
étudiées expérimentalement sur un fit béton de 200 L [Mauerhofer14]. Cette étude a démontré la
capacité a déterminer les concentrations des éléments contenus dans le béton par la mesure du
rayonnement de capture des neutrons thermiques. Toutefois, les études de performances ne sont
pas toujours facilement réalisables de maniére expérimentale, ce qui est notamment le cas de
I’étude réalisée pour les colis de déchets d’enrobés bitumineux, trés radioactifs, au chapitre lll, et un
modeéle numérique peut s’avérer tres utile. De la méme facon, les études d’optimisation impliquant
des modifications lourdes de I'installation comme celles abordées dans le chapitre IV, ne peuvent
étre directement réalisées sans étude d’impact préalable. Un modéle MCNP de la cellule a donc été
réalisé afin d’assister les programmes expérimentaux.

Avant les travaux développés ici [Nicol15], une premiere validation du modéle numérique de la
cellule MEDINA a été effectuée [Mauerhofer13], tout d’abord axée sur le modéle du détecteur
germanium, et consistant a comparer la mesure de sources ponctuelles (®°Co, *’Cs et 2Eu) au
résultat obtenu par simulation sans irradiation neutronique. La validation du modele du détecteur
construit a partir des indications du constructeur, a conduit a des résultats mesurés et calculés
cohérents a £5 % sur la plage en énergie de 121 keV a 1408 keV. Cette méme référence rapporte
aussi une premiére validation de I'ensemble du modéle de MEDINA grace a I'activation neutronique
d’un échantillon de NaCl, révélant un accroissement régulier du rapport MCNP/mesure sur une plus
large gamme en énergie (0,5 — 9 MeV) correspondant aux rayonnements de capture du chlore.
Initialement, cet effet a été imputé en partie a la description géométrique du détecteur et a la
modélisation de I’angle d’incidence des rayonnements de capture dans le cristal GeHP
[Mauerhofer13], mais il est apparu ensuite que la dépendance du rapport MCNP/mesure était en fait
principalement causée par I'utilisation du spectre de variance associée aux mesures, qui par erreur a
été utilisé au lieu du spectre de mesure [ORTEC13]. Au-dela de ce biais systématique, ces premiéres
mesures ne pouvaient néanmoins étre reproduites qu’a un facteur deux pres par la simulation. Une
telle précision était alors suffisante pour commencer les études de performance de |'activation
neutronique, mais elle devait étre améliorée. Les travaux de thése présentés dans ce chapitre ont
donc consisté a reprendre la comparaison expérience-calcul sur une série de mesures de petits
échantillons d’éléments purs sous forme métalliques, ou de composés chimiques sous forme de
poudre. Les configurations expérimentales correspondantes ont été reproduites a I'aide du modele
MCNP de la cellule et les spectres gamma d’activation neutronique pulsé ont été estimés par
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simulation Monte Carlo a partir de différentes bases de données pour contréler I'impact éventuel de
celles-ci sur les résultats.

Dans ce chapitre, nous présenterons dans un premier temps les configurations expérimentales
ainsi que les résultats de mesure. Ensuite, nous développerons les différentes méthodes permettant
de simuler le spectre de gamma de capture neutronique. Finalement les résultats obtenus a I'aide
d’une de ces méthodes sont comparés aux mesures en considérants quatre bases de données
différentes.

II. Mesures d’échantillons simples

Lors d’'une campagne de mesure effectuée en 2012 [Havenith15], sept échantillons de composés
chimiques sous forme de poudre, ou d’éléments purs sous forme métallique, ont été irradiés dans la
cellule MEDINA afin de mesurer le rayonnement gamma prompt de capture associé a certains
isotopes représentant des éléments toxiques. Les caractéristiques de ces échantillons sont résumées
dans le Tableau 3.

Tableau 3. Caractéristiques physiques (h : hauteur, |: épaisseur, L: largeur, r: rayon, p: densité) et section efficace
macroscopique de capture radiative thermique (Z,) des différents échantillons.

Echantillon Géométrie Masse (g) Volume (cm3)  p (g:em?3) I (cm™?)
Sr(NOs), 1 Boite 948,6 512 1,86 2,96 x 10’3
(poudre) (h=8 cm, 1 =8 cm, L=8 cm)

Se0; 2 Boites 1000 648 1,54 3,35 x 102
(poudre) (h=9 cm, 1 =6 cm, L=12 cm)
Nacl 1 Boite 900 640 1,41 2,47 x 101
(poudre) (h=10 cm, | =8 cm, L=8 cm)
Cu 1 Cylindre 1125,4 126 8,92 2,94 x 10
(métal) (h=11cm, r=1,9 cm)
Ta 1 Cylindre 1181,6 71 16,6 1,17
(métal) (h=10 cm, r=1,5 cm)
Al Complexe 1200 444 2,7 1,38 x 107
(métal) (voir Fig. 1)
Be 2 Cylindres percés 7291 3941 1,85 1,24 x 10°
(métal) (h=16 cm, r =10 cm)

Les configurations expérimentales sont illustrées sur la Figure 19. Chaque échantillon est placé a
21 cm du détecteur (distance bord a bord) afin d’augmenter I’efficacité de détection, et des blocs de
graphite sont utilisés comme support de maniére a ce que I'échantillon se trouve a la hauteur du
détecteur. On notera que pour de raisons de sécurité vis-a-vis de la toxicité du béryllium, cet
échantillon a été enveloppé dans un plastique pour I'expérience. La géométrie particuliere de ce
dernier est toutefois visible en Figure 19h.
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Ecran en LiC et

8) h)
Figure 19. Configurations expérimentales d'irradiation et mesure des différents échantillons placés dans MEDINA:
a) Sr(NOs);; b) SeO;; c) NaCl ; d) Cu ; e) Ta ; f) Al ; g) Be et h) géométrie de I'une des deux pieces cylindriques de Be.
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Chaque échantillon est soumis a une irradiation pulsée pendant 2000 s. La durée des impulsions
neutroniques est fixée a 50 us, avec une période de répétition de 1 ms comme illustré en Figure 20.
La mesure des spectres gamma est réalisée entre chaque impulsion, en introduisant un délai de 20 us
apres I'impulsion fin d’assurer I'absence d’émission de rayonnement gamma prompts induits par des
neutrons de haute énergie.
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Figure 20. Chronogramme montrant des impulsions neutronique de 50 ps (t;), suivies par un temps d’attente de 20 ps (tg)
et une fenétre de mesure de 930 ps (t). Cette séquence de durée 1 ms est répétée pendant un temps total d’irradiation
de 2000 s (T;).

La tension du générateur de neutron est fixée a 85 kV, et le courant a 40 pA, résultant en une
émission neutronique moyenne de l'ordre de (7,18 + 0,93) x 107 5. Cette valeur a été estimée par la
comparaison de mesures expérimentales des raies gamma de capture du fer dans le cas d’un fat vide
de 200 L dans MEDINA, et de simulations MCNP [Mauerhofer12, Havenith15]. L'acquisition des
spectres est effectuée en mode Zero Dead Time (ZDT) du logiciel GammaVision-32 (ORTEC),
corrigeant ainsi les pertes par temps mort. Le temps total de comptage est alors égal au nombre
d’impulsions multiplié par le temps de comptage t., soit 1860 s pour tous les échantillons. Des
parties de spectres comprenant des raies gamma d’intéréts pour chaque élément sont représentées
sur la Figure 21.

40



CHAPITRE II : VALIDATION DU MODELE MCNP DE LA CELLULE MEDINA

Sélénium Strontium
®
2
]
2 10 o
S g 10000 1
8 3
4] 7]
° °
2 e
=} o
E E
=] =]
=2 2
104
300 400 500 600 700 800 850 900 950 1000
Energie (keV) Energie (keV)
10° T T T v ' 10° T T T T
I\f’,
= Chlore Chlore
= ®
7 ") im ~
s g 10 e g
o ° =
© © g :
[
H $ g 2 g
2
5 é £
3
g E 10
=2 2
10° L " 102

1200 1400 1600 1800 2000 6000 6500 7000 7500
Energie (keV) Energie (keV)

10°

® Cuivre
(o}
w v
g 3 s
8 Nog 8
*
o a °
o [
e I
o o
: ;
()

2 g 2

=)

=

A=

104+ d
. . : . 10t A R A . R
300 400 500 600 700 200 250 300 350 400 450 500
Energie (keV) Energie (keV)
10000 T T T T 10000 T
Aluminium Béryllium
4
Qo [’
3 s
o o
@ o
°
@ °
: z
2 §
4
1000 ! 2 . A 1000 : :
3000 3200 3400 3600 2600 2800 3000 3200 3400
Energie (keV) Energie (keV)

Figure 21. Zones des spectres gamma d’irradiation neutronique pulsée dans lesquelles sont indiquées les énergies des
principales raies de capture pour chacun des échantillons.
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Afin de vérifier la présence ou non d’interférences avec le bruit de fond de la cellule, une
mesure a également été effectuée cellule vide. Une identification compléte des raies gamma du bruit
de fond est donnée en référence [Mauerhofer14]. Pour la suite, nous nous sommes focalisés sur les
raies gamma ne présentant aucune interférence. Dans les cas particuliers des échantillons
d’aluminium et de chlore, comme illustré sur les parties du spectre de bruit de fond représentées en
Figure 22, la présence d’aluminium constituant le capot du détecteur, ou de chlore dans la fibre de
carbone constituant le toit de la cellule, induit une interférence sur chacune des raies significatives
de ces deux échantillons.

100000 100000

Bruit de fond

10000 |

787 + 789 keV CI-35
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6111 keV CI-35

6620 + 6628 keV CI-35
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Figure 22. Zones du spectre du bruit de fond, mesuré cellule vide, présentant des raies gamma promptes du 35Cl et 27Al.

Les surfaces des raies gamma de capture sont extraites a l'aide du logiciel Gamma-W
(Westmeier Gmbh), en soustrayant les aires nettes mesurées sur le spectre de bruit de fond pour les
isotopes *Cl et 2’Al. On notera que cette soustraction est valide car la présence de I’échantillon, de
petite taille par rapport a la cellule, influence peu le flux de neutron dans la chambre d’irradiation.
Cette hypothése a été vérifiée par comparaison des principales raies gamma propres aux matériaux
de la cellule, présentes dans chacun des spectres :

> la raie gamma prompte de capture de ’hydrogeéne a 2,223 MeV,
> les raies gamma promptes de capture du carbone a 3,683 et 4,945 MeV,

> les deux raies gamma retardées a 140 keV et 198 keV, provenant majoritairement des
réactions (n,2n) induites par les neutrons rapides respectivement sur les isotopes °Ge
et 72Ge, conduisant aux états métastables ”"Ge (T, = 47,7 s) et "*™Ge (T2 = 20,4 ms).
Ces deux raies gamma d’activation du germanium serviront également de moniteur
pour le flux de neutrons rapides dans le chapitre IV sur I'optimisation de la cellule
MEDINA.
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Le Tableau 4 regroupe les valeurs des surfaces nettes de ces différentes raies gamma.

Tableau 4. Aires nettes des principales raies du bruit de fond pour chacune des mesures.

Energie (keV) 140 198 2223 3683 4945
Echantillon (™™Ge) ("'™Ge) (*H) (*2C) (*2C)
BdF (sans échantillon) 256965 239775 161665 45860 84375

Se0, 252720 241620 134090 44335 83200

Sr(NOs), 234085 236850 140320 46430 88885

NaCl 226080 233660 131965 43325 85760

Cu 234045 239285 126375 45355 85540

Ta 233934 233700 125540 45635 86600

Al 233170 239110 127970 46610 88260

Be 224595 231820 144795 46610 87990

Concernant les variations de la raie de I'hydrogene, I'utilisation d’un support en bloc graphite
pour les échantillons (voir Figure 19) écrante une partie de I'émission de rayonnement gamma de
capture de I’hydrogéne contenu dans la fibre de carbone constituant la table tournante. Ces blocs
sont absents de la mesure de bruit de fond. De plus I'utilisation de boites pour les échantillons de
poudres de SeO;, Sr(NOs);, NaCl, ou de sac plastique pour le béryllium introduit une quantité
d’hydrogéne supplémentaire contribuant en partie au signal a 2,223 MeV. Les variations
relativement limitées des intensités des autres raies gamma du bruit de fond répertoriées dans le
Tableau 4 (10 a 20 %), émises en différents points de la cellule, et notamment au niveau du
germanium qui est proche des échantillons, confirment I'absence d’impact significatif des
échantillons sur le flux de neutron dans la cellule MEDINA.

Les aires nettes des raies gamma promptes spécifiques aux échantillons sont listées dans le
Tableau 5. Certaines raies gamma sont tres proches en énergie les unes des autres (e.g. 786 keV et
787 keV, 1162 keV et 1164 keV pour I'échantillon de NacCl), et la résolution du détecteur (LTMH de
3,15 keV a 100 keV jusque 12,54 keV a 9000 keV) ne permet pas de les séparer. Les aires nettes
correspondantes incluent donc les 2 raies gamma.
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Tableau 5. Aires nettes, et incertitudes statistiques associées, des principales raies gamma de capture des échantillons.

Elément Al
Energie (keV) 2960 3033 3465 3591 4133 7724
Aire nette 2865 2510 1650 1110 1400 2350

O Aire nette 11% 12 % 16 % 21% 17 % 7%
Elément Be Cl
. 786 & 1162 &
Energie (keV) 853 2590 3367 6809 287 1132 1164 1325
Aire nette 4790 2900 4070 3400 189980 | 10850 | 174600 6225
O Aire nette 16 % 10 % 11% 6 % 2% 15% 3% 17%
Elément Cl
. 1949 &
Energie (keV) 1599 1956 2675 2864 3059 3822 4980 5715
Aire nette 18270 | 143445 6340 21640 11030 4580 7850 10410
O Aire nette 8% 3% 11% 6 % 7% 14 % 10% 1%
Elément Cl Cu

Energie (keV) | 6110 6625 6982 7419 7802 8587 278 344,6
Aire nette 47370 | 19160 3630 13915 9990 2705 42280 9990

O Aire nette 3% 4% 7% 3% 3% 6 % 10% 13 %
Elément Cu
Energie (keV) | 385,8 580 608,9 648,8 663 6989 7176 7253
Aire nette 9235 3240 10340 3250 2735 935 730 1160
O Aire nette 15% 20% 9% 15 % 16 % 13 % 19 % 23 %
Elément Cu Se
Energie (keV) | 7308 7921 238 250 286 298 578 614
Aire nette 2340 7400 | 101200 | 26820 | 13170 | 14960 | 10150 | 83550
O Aire nette 7% 3% 10 % 12 % 11% 12 % 7% 5%
Elément Se
Energie (keV) 695 756 818 1297 1307 1995 7181 9198
Aire nette 15700 7040 6910 7740 10570 2230 1390 610
O Aire nette 7 % 9% 11% 7% 7% 17 % 13% 10 %
Elément Sr Ta
Energie (keV) 898 1836 270 403
Aire nette 15470 | 17070 | 12190 8920
O Aire nette 10 % 6 % 8% 14 %

Ces mesures serviront de base a la comparaison expérience-calcul visant a la validation du
modéle MCNP de la cellule MEDINA décrite dans la suite de ce chapitre.
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III. Simulations MCNPX

II1.1. Modéle numérique

Les configurations expérimentales décrites précédemment ont ensuite été modélisées avec
MCNP en utilisant le modeéle représenté en Figure 23 ou I'on peut voir un échantillon, ainsi que les
délimitations d’un f(t de 225 L positionnés dans la cellule MEDINA (mais on notera I'absence de fit
dans les simulations réalisées dans ce chapitre). La source de neutrons est définie comme ponctuelle,
située a 15 cm du bord de la chambre d’irradiation et émettant sous 4n stéradian des neutrons de
14 MeV. Afin de prendre en compte les réactions D-D se produisant également dans le générateur de
neutron, 5 % des neutrons sont émis avec une énergie de 2,5 MeV. Cette valeur a été fixée sur la
base des données SODERN, indiquant que la part de neutrons de 2,5 MeV ne dépasse pas 5 %. Une
carte temporelle a été ajoutée a I'élément source MCNP afin d’émettre les neutrons uniquement
pendant une durée de 50 ps, correspondant a l'irradiation pulsée décrite en Figure 20. Le spectre
gamma est obtenu en utilisant I'estimateur F8 permettant de calculer le dép6t d’énergie dans la
cellule correspondante au cristal de germanium. Toutefois, 'utilisation de cet estimateur n’est pas
fiable avec le transport neutronique qui est traité par MCNP de facon non analogue a la réalité
[MCNP5]. Ceci est mentionné au travers d’un message d’avertissement (« warning ») lors des
simulations. Les simulations doivent donc étre réalisées en deux étapes, la premiére correspondant
au calcul de la source de gamma de capture qui sera utilisée pour la seconde étape consistant a
transporter uniquement des photons (“mode p” dans MCNP) pour pouvoir utiliser I’estimateur F8.
Les calculs MCNP ont été effectués avec la version MCNPX2.4.0 [MCNPX240] en utilisant la
bibliothéque de données ENDF/B-VII.0 [Chadwick06].

Echantillon Zone

X w = du colis
Déte¢teur GeHP
EcHantillgn Zone

I—J.] .— du colis Source de

Détecteyr GeHP neutron

+
Géngrgteur
—— de neutrons
Figure 23. Modéele MCNP de la cellule MEDINA dans le cas de l'irradiation de petits échantillons (coupe verticale a
gauche, et horizontale a droite).

Pour I'étape d’estimation du dépot d’énergie dans le cristal de germanium (F8), le détecteur est
modélisé selon la description technique du fournisseur, en considérant que le trou a l'intérieur du
cristal coaxial est en cuivre pour simuler le doigt froid, voir Figure 24. Il s’agit du modele validé en
utilisant des sources gamma de calibration (.°Co , ¥’Cs et >2Eu) [Mauerhofer13].
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Figure 24. Modeéle MCNP du détecteur GeHP (vue 3D a gauche et coupe horizontale a droite).

Comme exposé dans les paragraphes suivants, deux approches différentes ont été étudiées pour
modéliser I'’émission du rayonnement gamma de capture, chacune basée sur une impulsion de
neutrons du générateur d’'une durée de 50 ps. Afin de prendre en compte la contribution de ces
impulsions a la formation du flux de neutrons thermiques, le calcul des estimateurs MCNP est
effectué dans la premiere étape sur un temps de 10 ms, correspondant a 10 cycles d’irradiation. En
effet, le temps de vie des neutrons thermiques (Die Away Time) dans le graphite de la cellule, estimé
expérimentalement de 2 a 5 ms [Mildenberger15], est plus long que la période d’irradiation (1 ms).
Chaque impulsion introduit donc une nouvelle population de neutrons thermiques avant la
disparition totale de celle induite par I'impulsion précédente. Ce phénoméne est illustré en Figure 25
ou lI'on peut observer l'allure du flux de neutron thermique pendant les premiéres périodes
d’irradiation. La décroissance exponentielle du flux thermique induit par une seule impulsion du
générateur de neutron est représentée en pointillés. On constate alors que le flux de neutrons
thermiques engendré par ce type d’irradiation est un cumul des différentes composantes provenant
des impulsions précédentes.

Flux de neutrons thermiques

Impulsions d’émission
1. de neutrons de 14 MeV

Figure 25. Allure du flux thermique induit par une irradiation neutronique pulsée correspondant au chronogramme
représenté Figure 20.

’

On notera également qu’aucune acquisition n’est faite pendant les impulsions de neutrons
(50 ps) et les 20 ps de délais qui suivent I'impulsion, I'estimateur MCNP utilisé pour déterminer la
source gamma a donc été décomposé de maniéere a exclure les rayonnements gamma de capture
produits pendant ces périodes.
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II1.2. Premiere approche basée sur I’estimateur de
flux gamma F5

Une premiére étape consiste a estimer le flux gamma induit par la capture neutronique en un
point situé juste devant le détecteur en utilisant I'estimateur F5 (« détecteur point » de MCNP et
illustré en Figure 26) décomposé en énergie et en temps. Cette distribution du flux gamma en
fonction de I’énergie contient I'ensemble des raies gamma induites par les neutrons dont les
données de production figurent dans les bases de données utilisées par MCNP. Ces raies sont non
seulement produites dans I’échantillon, mais aussi dans d’autres éléments de la cellule MEDINA (C,
H, ...). Aprés avoir sélectionné la plage en temps correspondant aux fenétres d’acquisition, cette
distribution de flux est ensuite réémise a travers toute la surface d’entrée du détecteur,
perpendiculairement a celle-ci, comme illustré sur la Figure 26.

flux YF5 F8 y
Cx [&=
GeHP . GeHP |
Echantillon Echantillon
n
1¢re étape Générateur de neutrons | 2nd étape Générateur de neutrons

Figure 26. lllustration de I'approche F5 puis F8.

L'approximation d’une incidence normale au détecteur a été testée pour I'échantillon de NaCl et
comparée a une émission depuis I’échantillon dans I'angle solide formé avec le détecteur. Cette
comparaison, présentée dans [Mauerhofer13] et reprise dans la Figure 27 (points noirs vs. carrés)
montre que I'angle d’incidence a un impact significatif sur le résultat. En effet, I'échantillon se trouve
trop prés du détecteur pour supposer que I’émission gamma issue de celui-ci arrive parallélement a
I’axe du détecteur. Malheureusement, I'approche F5 seule ne permet d’obtenir aucune information
sur la direction des photons.
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Figure 27. Rapport MCNP/Expérience pour différentes configurations en utilisant la méthode F5 puis F8.
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L'utilisation de I'estimateur de flux F5 laisse aussi I'utilisateur tributaire des bases de données
utilisées par MCNP qui parfois comportent des lacunes, comme I'absence d’émission de gamma de
capture radiative pour certains éléments. Par exemple, pour des éléments tels que le sélénium, le
strontium ou le tantale, le résultat ne montre aucune raie gamma de capture caractéristique.

Enfin, comme le flux retourné par I'estimateur F5 contient I'ensemble des rayonnements
gamma de capture produit dans toute la cellule, une autre simulation sans échantillons est donc
nécessaire afin de soustraire la composante du bruit de fond actif comme pratiqué pour les mesures
expérimentales. Ceci est notamment le cas pour I'échantillon de chlorure de sodium ou le chlore
contenu dans les parties de la cellule en fibre de carbone contribue au signal. Bien que I'effet soit
moindre, 'identification de la composante ne provenant pas de I’échantillon est aussi nécessaire
dans le cas de I'aluminium (capot et autres structures en aluminium entourant le détecteur).

II1.3. Seconde approche basée sur estimateur de
flux neutron F4

Afin de s’affranchir des limitations de la méthode basée sur I'estimateur F5 mentionnées
précédemment, une seconde approche a été testée, consistant dans un premier temps a estimer le
taux de capture radiative de I'élément d’intérét présent dans I’échantillon en utilisant I’estimateur de
flux neutronique F4 convolué avec la section efficace de capture grace a la carte FM4 (Figure 28)
pour I'ensemble des énergies des neutrons. La seconde étape consiste alors a réémettre les
rayonnements gamma de capture depuis I'échantillon, proportionnellement au taux de capture
précédemment calculé, et d’estimer le spectre gamma via I'estimateur F8 comme illustré sur la
Figure 28. L'intensité du rayonnement gamma de capture émis par |’échantillon est obtenue en
multipliant le taux de capture par les intensités des raies gamma de capture émises en se référant
aux bases de données nucléaires telles que [Lone81, Reedy02, AEIA07, Capgam13].

FA*FMA Y
F8 27
GeHP GeHP <
e e
Echantillon V’\V‘\J
Echantillon
n
1¢re étape Générateur de neutrons | 2 étape Générateur de neutrons

Figure 28. lllustration de I'approche F4 puis F8.
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La principale limitation de cette méthode est liée aux effets de matrice neutroniques et gamma.
En effet, méme si les compositions des différents échantillons sont homogenes, il est possible que le
taux de réaction ne le soit pas a cause du phénomene d’autoprotection neutronique. En particulier
pour les éléments a forte section efficace d’absorption neutronique, les neutrons interagissent
principalement a la surface de I’échantillon et pénetrent peu a I'intérieur de celui-ci, résultant en une
émission gamma principalement depuis la surface. Cette information est perdue par I'utilisation de
I’estimateur F4 si celui-ci est calculé sur le volume total de I’échantillon. L'ensemble des
rayonnements gamma émis depuis celui-ci est alors distribué sur la totalité de son volume et non
principalement en surface. Ceci induit un biais significatif sur la détection gamma si I’échantillon
présente également une forte densité et donc une forte auto-atténuation gamma. Afin de prendre
en compte ce phénomeéne, au lieu de considérer I’échantillon comme une seule cellule, celui-ci est
divisé en segments concentriques depuis sa surface jusqu’au centre (Figure 29), I’estimation du taux
de capture se faisant alors dans chaque sous cellule. La géométrie complexe de I’échantillon
d’aluminium (voir Figure 19) est décrite comme un assemblage de deux cylindres décomposés en
quatre segments, et quatre parallélépipédes décomposés en trois segments (voir Figure 29).
L’échantillon de béryllium, de par la présence de trous en divers endroits, a été décomposé en trois
cylindres de méme hauteur. De plus, comme ce dernier est volumineux, il a été divisé en quatre
secteurs angulaires (face et opposée au détecteur et deux cotés latéraux). Les échantillons de tantale
et de cuivre sont décomposés en segments concentriques de 3 mm d’épaisseur. Les autres
échantillons NaCl, SeO,, Sr(NOs), sont quant a eux uniformément décomposés en trois ou quatre
segments concentriques.
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Ta

Al

Figure 29. Segmentation (selon les 3 plans de I'espace) des différents échantillons pour le calcul MCNPX des taux de
capture neutronique.

Pour la deuxieme étape de calcul (réponse du détecteur GeHP), une source gamma isotrope est
définie dans chacune des sous cellules k, avec comme intensité le produit Rc(k) xlg,, oU
Rc(k) représente le taux de capture radiative de la sous cellule k par neutron source (résultat de calcul
de la premiére étape, Figure 28) et Ig, I'intensité de la raie gamma considérée. Le taux de capture est
calculé a partir de I'équation :

R.(k) = (F4 * FM4);, x V,, (8)
Oou
Vi : volume de la sous cellule k (cm?3)

(F4 = FM4); : taux de réaction volumique (en cm™ par neutron source) calculé par MCNP pour
la sous cellule k.
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Pour cette étude, nous avons comparé les intensités de rayonnement de gamma de capture
données dans les bases de données de Lone [Lone81], Reedy and Frankle [Reedy02], CapGam
[Capgam13], ainsi que celles déduites des valeurs de section efficace partielle de production gamma
de la base de données de I'AIEA sur les raies gamma d’activation neutronique [AIEAQ7]. L'utilisation
de toutes ces bibliotheques permet d’estimer l'incertitude liée aux données nucléaires et aussi
d’observer leur évolution au cours du temps.

Méme si la base de données de Reedy et Frankle est limitée aux éléments avec un numéro
atomique Z < 30 plus quelques isotopes additionnels de Ge, Sm, Gd, Ta et W, cette derniére a quand
méme été retenue car, comme mentionné dans [AIEAO7], une grande attention a été portée quant a
cette évaluation pour son application dans divers domaines. Concernant les données de CapGam, ces
derniéres sont issues du fichier Evaluated Nuclear Structure Data File [ENSDF15] complété avec la
liste eXperimental Unevaluated Nuclear Data List [XUNDL16]. Pour les isotopes considérés dans cette
étude, les données de CapGam proviennent toutes de ENSDF. La base de I'AIEA inclus principalement
les données mesurées au Budapest Research Reactor, ainsi que quelques autres sources
complémentaires [AIEAO7]. Comme indiqué précédemment, cette base de données fournit des
valeurs de o,% (section efficace partiel de production gamma) qui doivent étre divisées par
I'abondance naturelle de l'isotope et sa section efficace de capture radiative afin d’obtenir les
intensités gamma.

Les bases de données de Lone et de Reedy & Frankle fournissent une émission gamma
directement pour I'élément naturel, alors que celles de I’AIEA et CapGam donnent les données pour
chaque isotope, ce qui nécessite une simulation plus complexe pour chaque isotope. Par ailleurs, ces
deux derniéres bases de données fournissent les incertitudes associées aux intensités gamma et il est
alors possible d’en tenir compte dans l'incertitude globale de simulation.

Cette méthode F4-F8 présente donc plusieurs avantages par rapport a la méthode F5-F8 : elle
prend en compte I'angle d’incidence du rayonnement gamma sur le détecteur et |'utilisation de
bases de données extérieures permet non seulement d’éviter les problemes de manque de données
dans certaines bibliothéques utilisées par MCNP, mais aussi d’intégrer les incertitudes associées a
celles-ci. Bien que les émissions gamma promptes de capture soient directement produites dans
MCNP pour certains isotopes (Al, Be, Cl et Cu), ce qui permettait d’utiliser la méthode F5-F8 pour ces
échantillons, le choix a donc été fait de présenter tous les résultats obtenus avec la méme méthode
F4-F8 dans le paragraphe suivant.

IV. Comparaison entre simulations et mesures
expérimentales

Les résultats de I'estimateur F8 étant normalisés au nombre de particules source MCNP, pour
pouvoir les comparer aux résultats expérimentaux il est donc nécessaire de les multiplier par
I'’émission neutronique du générateur, ENMEPINA estimée & (7,18 £ 0,93) x 107 s* [Havenith15], et
par le temps de total d’irradiation (T; = 2000 s). Les acquisitions ayant été faites sous le mode Zero
Dead Time, le temps mort a été corrigé de maniere dynamique pendant la mesure et la comparaison
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peut donc se faire directement a partir des aires nettes mesurées. Cette comparaison est réalisée en
estimant le rapport entre la valeur simulée et la valeur mesurée pour toutes les raies gamma de
chaque échantillon [Nicol15]. Ce rapport est calculé suivant I’équation (9) et représenté dans un
premier temps sur la Figure 30 en considérant les intensités gamma indiquées dans la base de
données de Lone. Les barres d’erreurs prennent en compte ici les incertitudes de mesure ainsi que la
statistique de simulation. Les incertitudes sur les intensités des raies gamma n’étant pas
mentionnées dans la base de données de Lone et la précision statistique des simulations étant tres
bonne (=1 %), l'incertitude sur les rapports est principalement due a la précision statistique de

comptage.
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Figure 30. Rapport des aires nettes calculées avec MCNPX et mesurées pour chaque raie gamma de capture, en utilisant
les intensités de la base de données de Lone [Lone81].

Des écarts significatifs sont observés dans le cas des isotopes du sélénium et du strontium pour
lesquelles les valeurs simulées sous-estiment les valeurs mesurées de 30 % a 70 %, ainsi que pour le
cas du tantale pour lequel la valeur est surestimée de prés d’un facteur 3. On notera également que,
pour ce dernier, seule une des deux principales raies gamma de capture est répertoriée dans la base
de données de Lone. A cause de ces différences importantes, probablement da a I'ancienneté (1981)
et donc aux incertitudes sur les données de cette bibliotheque, ces raies ont été exclues pour la suite
de I'analyse. Bien que des écarts importants soient observés, notamment a basse énergie, on
remarque une assez bonne concordance entre simulation et mesure pour le chlore, le cuivre,
I’aluminium et le béryllium (rapport moyen MNCPX/Mesure = 1,02, 6 =0,21).
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Afin de controler I'impact des données utilisées sur |'accord expérience-calcul, la base de
données de Reedy & Frankle (2002) a été choisie dans un second temps. Bien que ne présentant
aucune donnée pour le sélénium et le strontium, nous avons souhaité étudier I'évolution des
données concernant les autres isotopes mesurés. On notera également que, comme la bibliothéque
de Lone, cette derniére donne une émission gamma directement pour les éléments naturels et
toujours sans mention des incertitudes associées.

Les rapports MCNPX/Mesure calculés a partir de cette nouvelle base de données sont
représentés en Figure 31. Bien que la simulation pour le tantale surestime toujours nettement la
mesure, les résultats obtenus montrent une dispersion des écarts moindre que précédemment,
notamment pour les raies de basse énergie. Nous obtenons une valeur moyenne des rapports
MCNPX/Mesure (sans le tantale) égale a 0,96 avec un écart type de 0,12.

ot
]

mAl ABe xCl
Reedy & Frankle e s

MCNPXLMesures
°

»
«
T

20 w

15 |

& éﬁj g‘* " }E*; Iﬂ)}+ ;2" X%%FKF‘!

05 |

0’0 1 L 1 L 1 ik L 1 1
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000
Energie (keV)

Figure 31. Rapport des aires nettes MCNPX/Mesure pour chaque raie gamma de capture, en utilisant les intensités de la
base de données de Reedy & Frankle [Reedy02].

Pour la suite de I'étude, nous avons utilisé deux bases de données plus compléetes et récentes,
une publiée par I'AIEA en 2007, et ENSDF accessible via Capgam. Cette derniere est régulierement
mise a jour (la derniére date de 2013), toutefois le but premier de cette bibliothéque est I'étude des
propriétés des structures du noyau et non les applications de I'activation neutronique pulsée
[AIEAO7]. Comme mentionné précédemment ces deux bases fournissent les valeurs pour chaque
isotope et non pour I'élément naturel. Il devient alors nécessaire d’estimer dans un premier temps le
taux de capture associé a chacun des isotopes présent dans I’échantillon, et de calculer ensuite le
dépot d’énergie dans le détecteur correspondant a I’émission respective de chacun de ces isotopes.
Toutefois, la bibliotheque de Reedy & Frankle donne accés également aux intensités d’émission
isotopiques, permettant ainsi une comparaison directe des données avec les bases de données AIEA
et ENSDF, voir Tableau 6 :
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Tableau 6. Comparaison des intensités d’émission des rayonnements gamma prompts pour chaque isotope des trois
bibliotheques Reedy & Frankle (R&F) [Reedy02], ENSDF [Capgam13] et AIEA [AIEA07].

Elément Al °Be
Energie (keV) | 2960 | 3033 | 3465 | 3591 | 4133 | 7724 853 2590 | 3367 | 6809
ly (R&F) 9,6 8,8 7,0 4,7 6,9 26,8 23,5 22,6 33,1 65,5
ly (ENSDF) 8,8 7,0 4,7 6,9 26,8 23,6 21,7 32,4 65,9
ly (AIEA) 7,7 6,3 4,3 6,4 26,8 23,6 21,7 32,3 65,9
Elément Cl
Energie (keV) | 786 787 1132 | 1162 | 1164 | 1325 | 1599 | 1949 1956 | 2675
ly (R&F) 105 | 163 | 19 | 23 [ 272 ] 13 | 35 | 193 | 125 | 16
ly (ENSDF) 10,3 16,3 1,9 2,3 26,8 1,2 3,7 19,1 12,3 1,6
ly (AIEA) 103 | 164 | 1,9 | 23 | 270 | 1,2 | 37 | 192 | 124 | 16
Elément 3¢l
Energie (keV) | 2864 | 3059 | 3822 | 4980 | 5715 | 6110 | 6623 | 6625 | 6982 | 7419
ly (R&F) 58 | 35 | 1,1 | 36 | 53 | 206 | 78 | 47 | 23 | 105
ly(ENSDF) | 55 | 34 | 10 | 37 | 55 | 198 | 76 | 44 | 22 | 99
ly (AIEA) 5,5 3,4 1,0 3,7 5,5 20,0 7,7 4,4 2,2 10,0
Elément 35Cl ®Cu 8Cu
Energie (keV) | 7802 | 8587 386 278 345 580 609 649 663 6989
ly (R&F) 8,3 2,7 19,0 24,0 5,9 2,5 7,8 2,9 2,0 3,5
Ily(ENSDF) | 80 | 2,7 [ 190 | 240 | 59 [ 25 | 78 | 29 | 20 | 3,5
ly (AIEA) 8,1 2,7 19,6 28,6 6,9 2,9 8,6 3,3 2,3 4,0
Elément 8Cu 7iSe 77Se
Energie (keV) | 7176 | 7308 | 7921 286 614 695 1309 | 1995 | 9198
ly (R&F) 2,6 9,0
ly (ENSDF) 2,6 9,0 33,1 54,0 68,0 13,9 10,1 3,6 4,8
ly (AIEA) 3,0 10,3 27,8 60,7 66,8 13,8 9,9 3,7 4,7
Elément 5Se
Energie (keV) | 238 250 298 578 756 818 1297 | 7181
ly (R&F)
ly(ENSDF) | 243 | 67 | 41 | 33 | 27 | 24 | 34 | 39
ly(AIEA) | 259 | 67 | 42 | 30 | 23 | 22 | 30 | 33
Elément 875y 18173
Energie (keV) | 898 1836 270 403
ly (R&F) 35,9 16,9
ly (ENSDF) | 70,0 | 1250 | 150 | 7,1
ly (AIEA) 59,0 | 866 | 12,7 | 58

Pour la majorité des isotopes testés, on remarque que les intensités des raies gamma sont tres
proches, voire identiques. On notera qu’a I'exception du tantale et de la raie a 2958 keV de
I"aluminium, la bibliotheque ENSDF est identique a celle de Reedy and Frankle. Les données fournies
par 'AIEA montrent des écarts significatifs pour le ®Sr et le 7*Se. Comme pour ENSDF, la raie a
2958 keV de I'aluminium est quasi inexistante malgré sa présence dans les spectres expérimentaux
en Figure 21 [Nicol15]. En analysant les données fournies dans [Molnar04], on remarque que la raie
gamma est effectivement repérée dans le spectre avec une intensité proche de la raie a 3033 keV,
mais elle est mentionnée dans le tableau correspondant avec une intensité bien plus faible. La
possibilité d’une erreur de retranscription n’est donc pas a exclure. Toutefois cette raie gamma étant
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absente des deux dernieres bases de données, celle-ci n’a pas été prise en compte dans les

comparaisons suivantes.

Les résultats obtenus avec ENSDF sont représentés sur la Figure 32, avec les barres d’erreurs
incluant les statistiques des mesures et des simulations, ainsi que les incertitudes sur les intensités
d’émission des raies gamma de capture. Comme précédemment, les incertitudes de simulations sont
faibles par rapport a celles des mesures. Les incertitudes sur les données de ENSDF sont quant a elles
comprises entre 5 et 20 %, excepté dans le cas du chlore ou elles sont de I'ordre de 1 %.
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Figure 32. Rapport des aires nettes MCNPX/Mesure pour chaque raie gamma de capture, en utilisant les intensités des
raies gamma de la base de données ENSDF [Capgam13]. A gauche les raies de 0.2 a 1 MeV, a droite de 1 a 10 MeV.

En utilisant cette nouvelle bibliothéque, on observe un meilleur accord pour les échantillons de
tantale, sélénium et strontium. Cette fois ci, en considérant tous les éléments, la moyenne des
rapports MCNPX/Mesure est de 0,96 avec un écart type de 0,13. Bien que les valeurs mentionnées ici
soient tres proches de celles obtenues précédemment avec la base de données de Reedy and
Frankle, on notera que les moyennes et écarts types sont calculés sur 'ensemble des rapports.

Enfin, les résultats obtenus a partir des données AIEA sont représentés sur la Figure 33 avec
comme pour ENSDF, des barres d’erreurs incluant les incertitudes sur les intensités d’émission
gamma. L’accord général est ici aussi trés bon avec une moyenne des écarts MCNPX/Mesure de 0,96
et un écart type de 0,15.
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Figure 33. Rapport des aires nettes MCNPX/Mesure pour chaque raie gamma de capture, en utilisant les intensités des
raies gamma de la base de données AIEA [AIEA07]. A gauche les raies de 0,2 a 1 MeV, a droite de 1 a 10 MeV.

Comme mentionné dans le paragraphe 1ll.2, la méthode utilisée peut apporter un biais d{ au
choix de la segmentation de [I'échantillon, surtout lorsque celui-ci possede des facteurs
d’autoprotection neutronique et d’auto-absorption gamma élevés. La segmentation peut alors
influencer de maniére non négligeable les résultats de simulation. Dans le cas d’un élément a forte
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section efficace d’absorption neutronique, la majeure partie des captures se produit a proximité de
la surface externe, et le taux de réaction diminue tres vite en profondeur de I’échantillon. Si celui-ci
est moyenné sur un trop grand volume, cette variation ne sera pas reproduite, et I'émission gamma
sera diluée dans le volume correspondant. Si, de plus, I’échantillon possede une forte densité, le fait
de diluer I'émission gamma a travers un volume trop grand, au lieu de reproduire I’émission proche
de la surface externe, peut entrainer une sous-estimation de I'émission globale de I’échantillon. En
effet, la proportion de gamma émis en réalité a proximité de la surface doit alors traverser une
épaisseur plus importante de matiére et donc subir une atténuation plus élevée. Au vu des
caractéristiques des échantillons (Tableau 3), seuls les échantillons de cuivre et de tantale peuvent
étre assujettis a ces effets de maniere significative. Il a donc été choisi d’étudier par simulation
I'influence de la segmentation pour ces deux échantillons. Pour cela, une nouvelle segmentation a
été définie, comme illustré en Figure 34, ou le segment de surface de 3 mm a été lui-méme
segmenté en plusieurs sous volumes d’épaisseurs variant de 2 um a 100 um depuis la surface vers
I'intérieur de I’échantillon.

Figure 34. Segmentation fine des échantillons de cuivre et de tantale (coupes horizontale et verticale, avec
agrandissements).

Les taux volumiques de capture radiative en fonction de la profondeur dans les échantillons de
tantale et de cuivre sont représentés en Figure 35. On observe que, dans le cas du tantale, le taux
volumiques de capture en surface est 2 fois plus important que celui estimé dans le cas de la
segmentation plus grossiere initiale (points et barres rouges en Figure 35). Cette différence n’est que
de 20 % dans le cas du cuivre.
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Figure 35. Taux de capture neutronique radiative par unité de volume dans chaque segment des échantillons de tantale
et de cuivre. L'origine de I'axe des abscisses représente la surface externe de I’échantillon.

Les variations des coefficients de transmission, représentant la fraction de rayonnement gamma

effectivement émis par les échantillons de tantale et de cuivre, en fonction de la profondeur

d’émission, sont représentées en Figure 36 pour des énergies représentatives des raies gammas de

capture correspondantes. Ces coefficients sont calculés a partir de la loi de Beer-Lambert

Ietlo:

H/p:

p:

T e

I

(10)

courants photoniques atténués et non-atténués par une épaisseur X (cm) du

matériau considéré,

coefficient d’atténuation massique (cm?-g?) disponible dans [NIST04],

masse volumique de I'échantillon (g-cm?3).

Sur les deux graphiques de la Figure 36 ont été insérées en pointillés les délimitations des sous

volumes dans le cas de la segmentation large initiale.
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Figure 36. Coefficient de transmission des gammas de capture des échantillons de tantale et de cuivre en fonction de leur
profondeur d'émission (le découpage en larges sous-volumes est indiqué en pointillés).
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Au regard de cette derniere figure, on constate que I'atténuation des rayonnements gamma de
capture produits dans le tantale varie énormément dans les trois premiers millimeétres, rendant
I’émission gamma de I’échantillon particulierement sensible a la distribution du taux de capture dans
le volume de surface correspondant. Dans le cas du cuivre, ce phénoméne est beaucoup moins
marqué. Suite a ces observations, la simulation du signal détecté lors de l'irradiation de I’échantillon
de tantale a été reproduite en considérant la segmentation fine décrite précédemment. Pour cette
derniéere, les intensités des raies gamma fournies dans ENSDF ont été utilisées. Finalement, la
considération de sous cellules plus fines en surface pour I'échantillon de tantale n’apporte qu’une
augmentation de 10 % et 5 % du signal respectivement pour les raies a 270 keV et 403 keV.

Afin de compléter et terminer I'étude sur la segmentation, toujours dans le cas du tantale ou
I’effet de matrice est susceptible d’étre significatif, I’échantillon a été décomposé en quatre secteurs
angulaires (face et opposé au détecteur GeHP, et cOté générateur de neutron et opposé,
respectivement A, B, C et D en Figure 37) pour tenir compte de la dissymétrie de la cellule MEDINA et
du fait que les échantillons ne sont pas en rotation pendant la mesure.

Figure 37. Segmentation de I'échantillon de tantale en quatre quarts (A. face au détecteur GeHP, B. opposé au détecteur
GeHP, C. coté générateur de neutron, D. c6té opposé au générateur de neutron).

Sur la Figure 38 sont représentés les taux de capture volumiques estimés dans chaque sous-
secteur ainsi que dans chaque anneau ou cylindre concentrique (somme des secteurs A, B, C, D) : les
deux anneaux externe et intermédiaire d’épaisseur 3 mm chacun, et le cylindre central de rayon

9 mm.
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Figure 38. Comparaison des taux de capture neutronique radiative volumiques simulés dans I'échantillon de tantale dans
le cas de trois cylindres concentriques, et une décomposition de ces mémes cylindres en quatre secteurs par rapport au
détecteur GeHP.
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Le fait de moyenner le taux de capture sur le pourtour de I’échantillon induit une surestimation
de I’émission gamma dans le secteur A (violet) face au détecteur et donc une surestimation du signal
simulé si I'on considere que les rayonnements gamma émis depuis la face opposée au détecteur, qui
sont au contraire sous-estimés (secteur B, en rouge), sont pratiquement écrantés par |'épaisseur
d’échantillon. Comme illustré en Figure 36, c’est effectivement le cas du tantale ou le rayonnement
gamma est fortement atténué par une épaisseur de matiere inférieure au rayon de I’échantillon.
Finalement le signal détecté, estimé dans MCNP avec cette nouvelle segmentation, montre une
diminution respective des deux raies gamma du tantale a 270 keV et 403 keV, de 8 % et 7 %. On
pourra remarquer que ce phénomeéne compense plus ou moins la sous-estimation induite par la
segmentation large, observée précédemment.

Le Tableau 7 résume les valeurs moyennes et écarts types des rapports MCNPX/Mesure en
considérant d’une part 'ensemble des raies gamma mesurées, et d’autre part uniquement I'isotope
%€l qui constitue une référence en irradiation neutronique pulsée.

Tableau 7. Comparaison des bases de données de Lone, Reedy and Frankle, ENSDF, et I’AIEA au travers des moyennes et
écarts types des ratios MCNPX/mesure, pour ’'ensemble des points mesuré, et uniquement le 35Cl.

Lone Reedy & Frankle ENSDF IAEA
Tous les y 0,89+0,43 0,98 +0,17 0,97+0,13 0,96 £ 0,15
35¢l 1,05 +0,20 1,03+0,09 1,00 £ 0,06 1,01 +0,07

En considérant les bases de données les plus récentes et l'incertitude sur I'émission du
générateur de neutrons (estimé a 13 % [Havenithl5] et pouvant atteindre a 20 %), on peut
considérer que le modele MCNP reproduit correctement I'expérience pour les mesures d’activation
neutroniques pulsées dans la cellule MEDINA.

V. Conclusion

La mesure sous irradiation pulsée, dans la cellule MEDINA, du rayonnement gamma prompt de
capture neutronique d’échantillons d’éléments purs sous forme métallique, ou de composés
chimiques sous forme de poudre, a permis d’identifier les raies gamma significatives pour des
isotopes représentatifs de toxiques chimiques ou métaux lourds (Al, Be, Cl, Cu, Se, Sr et Ta).

Bien que présentant I'avantage de prendre en compte les effets de matrice, la méthode de
simulation basée sur I'estimateur MCNP F5 (qui permet d’estimer le flux de rayonnement gamma
ponctuellement) est limité par I'absence de données d’émission des raies gamma de capture pour
certains isotopes, ainsi que par la perte d’information sur la direction des particules gamma entrant
dans le détecteur lors de la seconde étape de calcul avec I'estimateur F8 (dépdt d’énergie dans le
détecteur GeHP). L'obtention des résultats de simulation a donc été réalisée a 'aide d’un estimateur
F4 (flux dans le volume de I’échantillon) couplée a une carte FM4 (taux de réaction de capture
radiative) puis a I'estimateur F8 dans la seconde étape de calcul. Les échantillons ont été segmentés
de maniére concentrique afin de considérer au mieux les effets de matrice. Pour le cas d’échantillons
a forte absorption neutronique et atténuation gamma, I'étude d’'une segmentation plus fine a
démontré que le biais induit ne devient significatif que pour I’échantillon le plus pénalisant, le tantale
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(densité élevée, forte section efficace d’absorption neutronique, raies gamma de faible énergie).
Toutefois le biais induit par la segmentation reste limité a environ +20%. Une solution pour
remédier a cela, notamment pour le traitement d’échantillons de plus grands volumes, serait
d’implémenter I'ensemble des données de production du rayonnement gamma prompts dans les
bases de données MCNP. Ceci permettrait de revenir a une méthode par estimation du flux gamma
F5 au voisinage du détecteur, ou encore une méthode de source surfacique secondaire via les cartes
SSW et SSR (sauvegarde et propagation a partir d’'une source secondaire), méthode plus longue mais
offrant la possibilité de prise en compte des directions des particules.

Finalement, la comparaison des résultats de simulation avec la mesure montre un bon accord
dans une plage d’environ +20% sur I'ensemble des raies gamma mesurées, ce qui est tres
satisfaisant en considérant I'ensemble des sources d’incertitudes, et notamment sur |’émission
neutronique connue ici a + 13 %. On notera également la large incertitude sur les mesures due a la
faible statistique de comptage et au fort bruit de fond continu. L'utilisation de plusieurs bases de
données a permis d’observer, d’'une part, leur évolution au court du temps, particulierement
marquée pour les raies de basses énergies et les éléments a numéro atomique élevé. Concernant les
bases de données les plus récentes, les valeurs d’intensité des raies gamma prompts varient peu et le
plus souvent les barres d’erreur se recoupent. On pourra noter que les plus fortes variations sont
observées dans le cas du tantale, élément pouvant étre difficile a quantifier expérimentalement de
par ses caractéristiques conduisant a une activation neutronique principalement en surface de
I’échantillon. On pourra également remarquer de possibles erreurs de transcription se propageant
dans les différentes bases de données, comme notamment la raie gamma de I'aluminium a 2958 keV
effectivement présente dans les spectres expérimentaux mais de tres faible intensité selon deux
bibliotheques. L'utilisation des bases de données récentes donne de bons résultats sur I'ensemble
des raies gamma des échantillons étudiés validant le modele MCNP de la cellule MEDINA qui peut
donc étre légitimement utilisés pour étudier ses performances et optimisations.
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Chapitre III : Caractérisation des
matieres nucléaires par la mesure du
rayonnement gamma retardé de fission

1. Introduction

Dans le premier chapitre, nous avons exposé différentes méthodes de caractérisation existantes
et le besoin de déterminer au mieux l|'activité alpha des colis de déchets afin d’assurer une
classification optimale de ceux-ci. Dans cette nouvelle partie nous exposerons I'étude de faisabilité
de quantification de I’2°U et du ?**Pu par mesure des rayonnements gamma retardés de fission.
Cette méthode permet en effet d’obtenir des informations sur la composition isotopique de la
matiere fissile a partir de la différence des rendements de fission comme illustré en Figure 12 du
chapitre I.

Dans le cadre de la collaboration entre le Laboratoire de Mesures Nucléaires du CEA Cadarache,
et I'Institut pour la recherche sur I'Energie et le Climat, Gestion des déchets nucléaires et la slireté
des réacteurs du centre de recherche de Juliers (IEK-6, Forschungszentrum lJilich, Allemagne), dans
laquelle s’inscrit les travaux de these , nous traiterons dans ce chapitre le cas des colis de déchets
bitumés de 225 L produits en France et celui des colis de déchets bétonnés de 200 L produits en
Allemagne. La cellule MEDINA de I'institut FZJ, décrite au chapitre |, est en effet congue pour mesurer
des colis de ce volume. Les enrobés bitumineux sont constitués de boues radioactives originaires des
opérations de retraitement des combustibles usés, incorporées de maniére homogene dans un
bitume. Ils contiennent du plutonium, de l'uranium, de I'américium, du curium et divers émetteurs
béta, parmi lesquels I'isotope ¥’Cs est responsable d’une émission de rayonnement gamma trés
élevée.

Dans un premier temps, les mesures des rayonnements gamma retardés de fission, effectuées
au Laboratoire de Mesures Nucléaires (CEA Cadarache) dans la cellule REGAIN, avec des échantillons
métalliques d’uranium et de plutonium, seront rappelées. A partir de I'identification des raies gamma
intéressantes pour la différenciation 2%U/?*Pu, les rendements d’émission des rayonnements
gamma retardés de fission de ces deux isotopes ont été déterminés. Ces rendements d’émission ont
alors été comparés aux valeurs estimées a partir des rendements de fission et des intensités
d’émission gamma tabulés afin de valider leurs ordres de grandeur. Les rendements mesurés ont
ensuite été utilisés afin d’extrapoler, a I'aide du modéle MCNP de la cellule MEDINA, une valeur de
signal mesurable dans le cas des deux types de colis de déchets considérés, supposés homogeénes en
termes de matrice et de répartition de I'activité. Afin de déterminer les valeurs de limite de détection
des isotopes 23°U et 2%°Pu 3 partir des intensités de signal extrapolées, le bruit de fond de la cellule
MEDINA a aussi été mesuré en utilisant un colis maquette de déchets bétonnés.

Par la suite, dans le but de vérifier 'impact de la distribution de la matiere fissile dans les colis
de déchets et d’y associer une incertitude, deux cas enveloppes ont été considérés. Un premier ou la
matiéere fissile serait située en périphérie du colis et un second ou elle serait concentrée au centre de
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celui-ci. Bien que 'homogénéité des matrices bitume soit garantie par leur procédé d’élaboration,
I'effet d’'une hétérogénéité a tout de méme été étudié en tant que cas école en comparaison a la
matrice béton. Une autre étude complémentaire, visant a quantifier I'interférence due aux fissions
rapides de I'isotope 238U est exposée 3 la fin de ce chapitre.

II. Taux d’émission des rayonnements gamma
retardés

Cette étude est basée sur des mesures antérieures a cette these [Clamond05], réalisées dans
I'installation REGAIN qui se trouvait au Laboratoire de Mesure Nucléaire du CEA Cadarache et décrite
dans le premier chapitre de ce mémoire. Pour rappel, cette cellule graphite était équipée d’un
générateur de neutron GENIE 16 de SODERN et d’'un détecteur germanium hyper pur de type n,
d’efficacité relative 30 %. Les mesures ont consisté a mesurer le rayonnement gamma retardé induit
sur des plaquettes d’uranium et plutonium constituées d’environ 8.9 g d’?**U et 7.6 g de *°Py,
encapsulées dans une gaine en zirconium de dimension 55 mm x 20 mm x 1.15 mm.

Ces plaquettes ont été placées a 12.5 cm du détecteur, derriere une plague de plomb de 4 mm
d’épaisseur pour réduire le bruit de fond associé a I'émission gamma de l'isotope 2*!Am, ainsi que
celle de rayons X du plutonium et de I'américium. La configuration est illustrée en Figure 39. Une
source de %°Co a été placée a proximité de I’échantillon pour estimer et corriger le temps mort de la
mesure.

Echantillon a I'arriere

N Générateur de neutrons
de I’écran en plomb

Source gamma de ®Co

Figure 39. Configuration de mesure des échantillons dans la cavité de la cellule REGAIN.

La détection des rayonnements gamma retardés émis par les produits de fission a vie courte (de
période radioactive inférieure a 10 min), a été préférentiellement réalisée entre les impulsions du
générateur de neutrons, en irradiation cyclique, sur la base du chronogramme représenté en
Figure 40.

La durée t; des impulsions neutroniques était fixée a 10 ms, avec un temps de répétition t, de
50 ms pour un temps total d’irradiation T; de 7200 s. L’émission neutronique moyenne, déduite du
manuel de l'utilisateur, était de 8 x 10’ n-s’. La mesure du rayonnement gamma retardé est
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effectuée entre deux impulsions pendant une durée t., apres un délai t4 de 10 ms a la suite de
chaque impulsion afin d’éviter la détection des rayonnements gamma de capture radiative. La
mesure du rayonnement gamma retardé des produits de fission ayant un temps de demi-vie
supérieur a 15 min est, quant a elle, réalisée aprés irradiation (temps de transfert: 1 min). Le
rayonnement gamma retardé y est alors mesuré pendant un temps total de 46800 s, divisé en sous
mesures de 900 s afin de pouvoir contréler le temps de décroissance radioactive des produits de
fission émetteurs gamma.

\ T;=7200s

LN
rd

N

T, =900s
€ -==>
T ot = 46800s
T,=60s
t;=10ms
- 1
J |
N t,., =50ms

rep

R e —
t. =30ms

&

ty=10ms

Figure 40. Chronogrammes pour |'activation cyclique ti= 10 ms, Trep = 50 ms, t.= 30 ms.

Concernant les mesures entre les impulsions du générateur de neutrons, I'utilisation de la
source ponctuelle de ®°Co a permis d’estimer les temps morts moyens lors des mesures des
plaquettes d’uranium et de plutonium, respectivement 4.4 % et 14 %. On pourra remarquer qu’entre
les impulsions neutroniques, les taux de comptage et les temps mort ne sont pas constant. Toutefois
les valeurs de temps morts étant faibles, I'impact de la variabilité de ceux-ci reste ici limité. Le temps
de mesure effectif du rayonnement gamma retardé des produits de fission a vie courte est donc de
4130s pour I'échantillon d’'uranium et de 3715s pour celui de plutonium. Les spectres
correspondant sont représentés en Figure 41. Afin de pouvoir soustraire d’éventuelles interférences,
une mesure de bruit de fond actif de la cellule, c’est-a-dire sans les échantillons d’uranium et de
plutonium, ainsi qu’'une mesure passive de chaque échantillon avant irradiation, ont été effectuées.
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Figure 41. Spectres gamma obtenus pour la plaquette de plutonium (en haut) et la plaquette d'uranium (en bas). La

mesure passive (7000 s) avant irradiation est indiquée en rouge, celle du bruit de fond actif de la cellule REGAIN entre les
impulsions (temps de comptage 4320 s) est en noir et I'activation cyclique (temps de comptage 4320 s) de la plaquette
est donnée en violet.

Pour ces mesures apres irradiation, les échantillons sont transférés dans un spectromeétre a bas
bruit de fond représenté en Figure 42. La distance entre I’échantillon (uranium ou plutonium), la
plague de plomb et le détecteur GeHP sont identiques dans I'enceinte a bas bruit de fond et la cellule
REGAIN, garantissant la méme efficacité géométrique que pour la mesure pendant l'irradiation
pulsée. Le détecteur utilisé dans le spectromeétre a bas bruit de fond est un germanium coaxial hyper

pur de type p, d’efficacité relative 25 %.

Echantillon au-dessus
de I’écran en plomb

Détecteur GeHP

Figure 42. Configuration du spectromeétre a bas bruit de fond pour la mesure des plaquettes d'uranium et de plutonium.
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Le temps mort évalué pour ces mesures par I'électronique d’acquisition est inférieur a 1 %. Les
spectres correspondants a la premiere acquisition de 900 s sont représentés en Figure 43. Comme
précédemment, une mesure passive de I'échantillon avant irradiation a été effectuée afin de pouvoir
tenir compte d’éventuelles interférences.
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Figure 43. Spectres gamma obtenus pour la plaquette de plutonium (en haut) et la plaquette d'uranium (en bas). La
mesure passive (900 s) avant irradiation est donnée en rouge et la premiére séquence de mesure de désactivation (900 s)
de la plaquette est en violet.

L'identification des raies gamma intéressantes pour la différenciation °U/?*Pu, ainsi que les
isotopes émetteurs correspondants sont détaillés dans la référence [ClamondO05]. Sur la base de ces
résultats, les spectres gamma retardés ont de nouveau été analysés a l'aide du logiciel de
spectrométrie Visugamma, notamment en considérant un temps de comptage optimisé, a I'aide des
sous mesures effectuées apres l'irradiation. En effet, afin de maximiser le rapport signal sur bruit,
I’estimation de I'intensité de chaque raie gamma retardée est effectuée pour un temps de mesure le
plus proche possible de six fois la période radioactive du produit de fission émetteur correspondant.
Dans le cas d’isotopes ayant un temps de demi-vie supérieur a 7800 s, I'estimation est réalisée sur la
durée totale de mesure, soit 46800 s. L’'ensemble des taux de comptage, ainsi que les isotopes et
périodes radioactives correspondant sont résumés dans le Tableau 8. Les chaines de décroissance
des isotopes identifiés sont données en annexe 1. Afin dillustrer la possibilité de différentier les
isotopes #3°Pu et 2*°U, le rapport entre les raies gamma mesurées avec ces deux échantillons est
également indiqué dans le Tableau8, les taux de fissions des deux échantillons, calculés

expérimentalement et par simulation [ClamondO05], étant identiques a 10-15 % preés.
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Tableau 8. Taux de comptages des rayonnements gamma retardés mesurés dans la cellule REGAIN. Les isotopes mesurés
apres irradiation sont repérés sur fond grisé.

Isotopes REGAIN (239 1 REGAIN (235 1 REGAIN (239 Pu)
précurseur Ti2(s)  E(keV) S (**Pu) (s?) S (**U) (s7) SREGAIN (2357
%Rb 158,0
som 830 0,343 (50 %) 1,138 (7 %) 0,301 (50 %)
Rb 258,0
95y 618,0 952 0,290 (32 %) 0,434 (13 %) 0,668 (35 %)
132G 167,4 . . .
13ame, 2260 973 0,775 (11 %) 0,909 (5 %) 0,852 (12 %)
8Rb 909,0 1032 0,100% (15 %) 0,241 (8 %) 0,415 (17 %)
136 83,40
1312 0,708 (10 %) 0,896 (4 %) 0,790 (11 %)
136mj 46,90
902Gy 9756 1384 0,084 (3 %) 0,182 (2 %) 0,462 (4 %)
%5 75,30 1427 0,692 (13 %) 1,218 (4 %) 0,568 (14 %)
1055 e 1098
1614 0,035 (8 %) 0,036% (8 %) 0,972 (12 %)
134 3150

Valeur mesurée aprés irradiation en Y 6300 's, () 46800 s et ) 18900 s

Les incertitudes relatives mentionnées entre parenthéses dans le Tableau 8 sont celles données
par le logiciel de spectrométrie Visugamma (a 10). Ces derniéres sont relativement importantes pour
certaines raies gamma du fait de la faible statistique de comptage, de I'importance du bruit de fond
continu par rapport au signal utile et de l'interférence d’autres raies gamma, comme on peut le
constater sur les Figure 44 et Figure 45. On pourra noter que les rapports sont cohérents avec ceux
mesurés dans la référence [Carrel11b], e.g. 0,415 (+ 17 %) pour 'isotope 8Rb vs. 0,342, 0,462 (+ 4 %)
pour l'isotope °2Sr vs. 0,486 et 0,568 (+ 14 %) pour I'isotope 94Sr vs. 0,610.
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Figure 44. Principales raies gamma retardées mesurées en activation cyclique pour la plaquette de plutonium (en haut)
et la plaquette d'uranium (en bas). Le bruit de fond est ici la somme du bruit de fond actif entre les impulsions et du bruit
de fond passif des échantillons.
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Figure 45. Principales raies gamma retardées mesurées aprés activation cyclique pour la plaquette de plutonium (en
haut) et la plaquette d'uranium (en bas), pour différent temps de mesure optimisés en fonction des périodes radioactives
de chacun des isotopes.
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Afin de déterminer la fraction de rayonnements gamma retardés émis par fission, on exprime le

taux de comptage d’une raie gamma d’intérét a I'énergie E,, SRECAIN(E, ) (en s, voir Tableau 8) a

partir de I’équation (11) :

ou

REGAIN REGAIN
SREGAIN(Ey) — Rf G X Ny (Ey) X EffREGAIN(Ey) (11)
REGAIN . . o s . -
N, (E)): fraction de rayonnement gamma retardé émis depuis I'échantillon par fission
induite (nombre sans dimension)
EffREGAIN(E ) :  efficacité de détection du pic d’absorption totale de la raie gamma émise
depuis [I'échantillon, incluant les phénoménes d’auto-absorption et
I’efficacité intrinseque du détecteur (nombre de coups dans le pic par photon
d’énergie E, émis dans I'échantillon, nombre sans dimension),
RfREGAIN : taux de fission dans I’échantillon (s).

L’efficacité de détection ainsi que le taux de fission dans I’échantillon ont été déterminés a I'aide
du modéle MCNP de la cellule REGAIN, voir Figure 46.

Détecteur GeHP
Echantillon Ep : .
+ Plomb Générateur de neutrons Echantillon
Détecteur GeHP

Figure 46. Modélisation du dispositif REGAIN (coupe horizontale a gauche et vue 3D des principaux éléments a droite).
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Pour I'estimation de I'efficacité de détection, I’échantillon est défini comme une source de raies
discrétes correspondant aux énergies des rayonnements gamma retardés mesurées, émises de facon
isotrope et uniforme dans I'échantillon. Le signal du détecteur est alors calculé a partir de
I'estimateur F8 de MCNP (dépdt d’énergie dans le détecteur GeHP). Les valeurs d’efficacité sont
représentées en Figure 47.
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Figure 47. Efficacités de détection des rayonnements gamma émis depuis les échantillons d’uranium et plutonium,
calculées avec MCNP, pour les détecteurs GeHP utilisés dans la cellule REGAIN (efficacité relative 30 %) et le
spectrometre a bas bruit de fond (efficacité relative 25 %).

Seule la cellule REGAIN a été reproduite avec MCNP, la cellule a bas bruit de fond (spectrométrie
gamma passive) ne nécessitant pas de modele d’étude numérique dans le cadre de cette thése.
Comme les distances entre I'échantillon, la plaque de plomb et le détecteur étaient identiques pour
les deux mesures séparées, les efficacités de détection du détecteur utilisé en mesure apres
irradiation (efficacité relative 25 %) ont été déduites a partir des valeurs estimées par MCNP pour le
détecteur présent dans la cellule REGAIN (efficacité relative 30 %) par un simple rapport 25 % sur
30 %.

Le calcul MCNP du taux de fission RFFC4N

est réalisé sur la base de I'équation (12):

RFFCAIN = (F4 « FM4) x V x EN§3¢4™N (12)
ou
V. volume de I’échantillon d’uranium ou de plutonium (cm?3),
ENBEGAIN . émission moyenne du générateur de neutrons GENIE 16 de REGAIN (ici
8 x107s?),
(F4+« FM4) : taux de fission volumique (en cm par neutron source) calculé par MCNP.

Comme pour le taux de capture dans le chapitre précédent, cette derniere valeur a été calculée
a partir de l'estimateur de flux F4 de MCNP, convolué avec la section efficace de fission grace a la
carte FM4. On remarquera que cette estimation du taux de fission prend en compte le phénomeéne
d’autoprotection neutronique, non négligeable pour des échantillons d’uranium ou plutonium
métalliques hautement enrichis. Cet effet a été estimé par simulation MCNP, par comparaison des
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flux de neutrons dans les échantillons avec et sans matiéres fissiles convolués avec les sections
efficaces de fission des isotopes 23°U ou 2*°Pu. Les facteurs de correction correspondant sont de 3,8
et 5,7 respectivement pour les échantillons d’uranium et de plutonium. Ces facteurs sont en accord
avec les valeurs d’autoprotection neutronique déterminée expérimentalement en référence
[Perot96, Perot98]. Toutefois, on notera que ces facteurs de correction peuvent avoir de larges
incertitudes comme expliqué dans le paragraphe 1.2, liées a la représentativit¢ du modele
géométrique des échantillons.

En utilisant I'’équation (11), il est alors possible de calculer la fraction de rayonnement gamma
retardé émis par fission des isotopes 23°U et #*°Pu, NVREGAIN(E],), 3 partir des taux de comptage
expérimentaux mesurés dans la cellule REGAIN, voir Tableau 9.

Tableau 9. Fraction de rayonnement gamma retardé émis par fission des isotopes 235U et 23°Pu. Les incertitudes relatives
(oN,/N,REGAIN) sont dominées par la précision statistique de la mesure dans la cellule REGAIN, les incertitudes statistiques
de simulation MCNPX étant inférieur a 1 %. Les isotopes mesurés apres irradiation sont repérés sur fond grisé.

29y By
Isotopes précurseurs  E(keV) N, REGAIN Ony/ N RECAN NREGAN gy /N, REGAIN

%Rb-P°"Rb 830,24 5,53 x 103 50 % 1,81 x 1072 7%

%y 952,4 4,96 x 1073 32% 7,33 x 103 13%
132gp.132mg}, 973,1 1,33 x 102 11% 1,54 x 102 5%
8Rb 1032,7 3,56 x 103 15 % 7,64 x 1073 8 %

136 136m) 1312,01 1,44 x 10 10 % 1,80 x 107 4%

925y 1384,73 2,67 x107? 3% 5,16 x 102 2%

%Sr 1427,3 1,49 x 102 13% 2,59 x 102 4%
104Tc-134 1614,4 4,99 x 1073 8% 4,58 x 103 8%
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III. Comparaison des taux d’émission mesurés
et tabulés

Les rendements d’émission des rayonnement gamma retardés de fission, Nyl‘b(Ey), peuvent
également étre calculés a partir des données tabulées selon les équations suivantes, respectivement
pour les mesures entre les impulsions et celles apres l'irradiation :

N“b(E):foI(E)xLx 2 x(exp —(E) -1)+1
¥ 14 TN i+ tg+ . |T; T (13)

Ny“b(Ey) =I1,(Ey)

f P
F;-t T; T T F
X {‘T—fx (1 - exp(—r—l>> X exp(—r—d> X (1 —exp (—T—C)> +Tc
i f f f i
T(T T T; T 14
x 1P —f-<1—exp(——l>>xexp(——d>><<exp<——c>—1> (14)
=T % i i s
T T; T T
—Px 1—exp<——l> xexp(——d>x<exp<——c>—1>
i Tp Tp Tp

ou

1=Ty2/In(2): constante de temps radioactive de I'émetteur de la raie E,,, les indices f et p
faisant référence a I'isotope émetteur gamma (désigné comme noyaux fils) et
a I'isotope précurseur (désigné comme noyaux pére),

F. et F; : probabilités de production des produits de fission correspondants, pour une
fission, et incluant ou non la production par décroissance des isotopes
précurseurs (rendement de fission cumulé et indépendant, respectivement,
généralement tabulés pour des fissions induites par des neutrons
thermiques),

I,(E)): rapport d’embranchement de la raie gamma émise suite a la désintégration
de ce fragment de fission [LNHB14, NNDC16].

On notera que pour les mesures entre les impulsions neutroniques, la période radioactive des
isotopes précurseurs (noyaux péres) des émetteurs gamma d’intérét (noyaux fils) étant tres
inférieure a la période totale d’irradiation (Ti=72005s), il est possible de considérer directement le

rendement de production cumulé des noyaux fils, Fcf dans I'équation (13). A I'exception d’une
fraction d’isotopes précurseurs (péres) produits lors des derniers cycles d’irradiation, la quasi-totalité
(=99 %) des noyaux péres auront effectivement donnés les isotopes fils d’intérét par décroissance
radioactive.
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Pour illustrer cette affirmation, précisons que I'équation (13) est déduite de I’équation (15) qui
décrit I'évolution du nombre d’isotopes fils pendant I'irradiation, Ngt) (sa démonstration, tirée de
I'annexe 1 de la référence [Carrel07], est détaillée dans I'annexe 2 du présent mémoire de thése).

t T XT
rfo£x(1—exp<——>>+ufo
Tf Tp—Tf

(o) ()

Cette équation (15), valable dans le cas d’une irradiation continue, est utilisée ici car la période

(15)

radioactive des noyaux fils (de 47 s a 618 s) est bien plus grande que la période de répétition de
Iirradiation pulsée (50 ms), laquelle est donc assimilable a une irradiation continue. Le nombre de
décroissances associées a l'isotope émetteur gamma d’intérét, utilisé dans I'’équation (13) est donné
par I'intégrale de Arx Nxt) entre 0 et T; (7200 s). On remarquera que pour une irradiation de 7200 s,
I'intégrale du second terme de I'équation (15) est de I'ordre de 1 %, et donc seule celle du premier
terme a été conservée dans I'équation (13).

Pour les mesures apres irradiation, il est nécessaire de décrire séparément l'activation des
noyaux peres et fils durant I'irradiation, ainsi que leur décroissance radioactive pendant les temps de
transfert et de comptage. En effet, la période radioactive des isotopes précurseurs n’est pas
négligeable par rapport a celle des noyaux fils, émetteurs gamma d’intérét. Il en résulte donc une
équation (14) plus complexe. Les détails sur I'évolution du nombre de noyaux pere Nj(t) et de
noyaux fils N¢(t), également tirés de I'annexe 1 de [Carrel07], sont ici donnés en annexe 2.

Apres comparaison du rendement cumule de fission F, de plusieurs bases de données, voir
Figure 48, la bibliotheque JEFF3.1 [JEFFO5], ayant les incertitudes les plus basses pour certains
isotopes (*Y, %°Rb and %°™Rb), a été sélectionnée pour la comparaison ultérieure des rendements
d’émission des rayonnements gamma retardés de fission mesurés et issus des données tabulées.
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Figure 48. Rendements de fission cumulés des isotopes 23°Pu et 235U de plusieurs bases de données (nombre de noyaux
d’un isotope spécifique, produit directement par fission et par décroissance de noyaux précurseurs, pour 100 fissions
induites par des neutrons thermiques).

Le Tableau 10 résume les taux de rayonnements gamma retardés calculés a partir des équations
(13) et (14). Les incertitudes relatives sont calculées a partir de celles sur les rendements de fission
tabulées [JEFFO5] et les rapports d’embranchement des raies gamma correspondantes [LNHB14],
[NNDC16].
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Tableau 10. Fraction des rayonnements gamma retardés émis par fission des isotopes 23°Pu et 235U, calculées a partir des
données tabulées et des équations (13) et (14). Les isotopes mesurés apres irradiation sont repérés sur fond grisé.

2%y 25y
Isotopes précurseurs E(keV) N, P ony/N,2° N, b ony/Ny2°

%Rb-*"Rb 830,24 6,75 x 10’3 10% 1,74 x 1072 8%

%y 952,4 4,01 x 1073 2% 5,38 x 103 1%
132G-132mg, 973,1 1,20 x 102 12% 1,49 x 102 9%
8Rb 1032,7 2,29 x 103 5% 6,39 x 103 5%

136)_136m) 1312,01 2,06 x 102 9% 2,43 x 102 8%

925y 1384,73 2,03 x 103 2% 4,08 x 107 1%

%Sy 1427,3 2,07 x 102 3% 3,40 x 102 2%
104Tc-134) 16144 5,18 x 1073 3% 6,71 x 103 4%

Le rapport R des rendements d’émission issus des données tabulées avec ceux obtenus grace
aux mesures dans REGAIN, est donné dans le Tableau 11. Pour certaines raies gamma, telles que
952 keV et 1614 keV, les écarts observés s’expliquent en partie par la faible précision de I'estimation
des aires nettes a partir des spectres mesurés (voir Tableau 8, Figure 44 et Figure 45). De plus, des
variations significatives de ces aires nettes ont pu étre observées pour les pics de faible amplitude ou
en interférence avec une raie voisine, ceci en faisant varier les parameétres d’estimation du fond
Compton sous les pics, ou d’ajustement gaussien des raies gamma. L'incertitude associée a I'aire
nette est alors sous-estimée par rapport a celle indiquée par le logiciel de spectrométrie gamma et
reportée dans le Tableau 9. Il est donc possible que I'incertitude sur les rapports du Tableau 11 soit

également sous-estimée.

Tableau 11. Rapports des rendements d’émission des rayonnements gamma retardés déterminés a partir des mesures
(Tableau 9) et des données tabulées (Tableau 10). Les isotopes mesurés aprés irradiation sont repérés sur fond grisé.

Bopy 35y
Isotopes précurseurs E(keV) R or/R R or/R
9Rb-P°"Rb 830,24 0,82 51% 1,04 11%
%y 952,4 1,24 32% 1,36 13%
132G-132mg 973,1 1,10 16 % 1,03 10 %
8Rb 1032,7 1,55 16 % 1,20 9 %
136_136m| 1312,01 0,70 14 % 0,74 9%
925y 1384,73 1,32 4 % 1,27 2%
%Sy 1427,3 0,72 13% 0,76 4%
104Tc- 134 1614,4 0,96 8% 0,68 8 %
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Au-dela de ces incertitudes statistiques provenant de I'extraction des aires nettes des raies
gamma des spectres mesurés, des sources d’erreurs systématiques peuvent également expliquer les
écarts entre les rendements d’émission des rayonnements gamma retardés de fission mesuré et
issus de données tabulées :

» Afin de vérifier les calculs MCNP, le taux de fission induit dans les échantillons
d’uranium et de plutonium a été mesuré a I'aide de compteurs a 3He entouré de
polyéthylene et de cadmium [Clamond05]. Ces blocs détecteurs étaient positionnés a la
place du détecteur germanium qui avait été retiré de la cellule REGAIN pour cette
mesure. Le taux de fission a alors été déterminé a partir de la détection des neutrons
prompts de fission, mesurés entre les impulsions, divisé par I'efficacité de détection des
neutrons de fission. Cette derniére a été déterminée au préalable par mesure d’'une
source de 2°2Cf positionnée au méme niveau que les échantillons d’uranium et de
plutonium. Les taux de fission ainsi mesurés sont supérieurs de 55 % et 37 % par rapport
a la simulation, respectivement pour les échantillons d’uranium et de plutonium. Cet
écart provient probablement de l'incertitude sur la gé¢ométrie des plaquettes qui peut
avoir un effet significatif sur I’autoprotection neutronique dans ces échantillons
(facteurs calculés environ égaux a 3,8 et 5,7 respectivement pour celui d’uranium et de
plutonium). L'incertitude sur I’émission neutronique moyenne du générateur (de I'ordre
de 10 %) peut également contribuer a ces écarts [Perot96, Perot98].

> Le modeéle MCNP du détecteur GeHP est basé sur les données du constructeur,
garantissant seulement une efficacité relative du cristal et non pas sa géométrie exacte.

> Le rendement d’émission des rayonnements gamma retardés de fission calculé a partir
des données tabulées fait uniguement référence aux neutrons thermiques, et ne prend
pas en comptes les possibles fissions induites par des neutrons rapides. Le calcul MCNP
montre cependant que ces dernieres ne représentent que 4,2 % et 3,5 % des fissions des
isotopes 2*°U et 2°Pu, respectivement dans les échantillons utilisés. Toutefois, les
neutrons rapides peuvent également induire des fissions sur les isotopes fertiles tels
que *%U (6,29 % de la masse de
I’échantillon de plutonium). Ceux-ci n’ont pas été considérés dans le modele précédent.

’échantillon d’uranium) et *°Pu (7,82 % de la masse de

De la mé&me maniére, les neutrons thermiques induisent des fissions sur 'isotope 2*'Pu,
lui aussi non modélisé. Toutefois celui-ci n'est présent qu’en faible quantité dans
I’échantillon de plutonium (environ 0,23 % de la masse). Un calcul MCNP montre que
chacune de ces contributions ne représentent qu’environ 1 % des fissions induites dans
les échantillons respectifs.

En conclusion, la faible précision statistique sur la mesure de certaines raies gamma retardés de
fission ne permet pas une mesure précise des rendements d’émission de rayonnements gamma
retardés. Cependant, les ordres de grandeur obtenus sont cohérents avec les valeurs de la
littérature. Ces valeurs déterminées a partir des mesures dans la cellule REGAIN ont donc été
utilisées dans la suite de ce chapitre pour étudier par simulation la faisabilité de la mesure de colis de
déchets radioactifs dans la cellule MEDINA.
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IV. Performances pour des fiits de déchets dans
la cellule MEDINA

IV.1. Modéle numérique MCNP

La cellule REGAIN décrite précédemment n’est actuellement plus opérationnelle du fait de la
mise a l'arrét de l'installation COMIR ou elle se trouvait. Les performances de la méthode de
caractérisation des isotopes 2*°U et 2°Pu par mesure des rayonnements gamma retardés de fission
dans un f(t de déchets de 225 L ont donc été étudiées pour la cellule MEDINA. Cette étude a été
réalisée a partir du modéle MCNP de la cellule MEDINA, décrit et validé dans les chapitres | et Il, et
des résultats expérimentaux exposés dans le paragraphe précédent. Deux types de matrices ont été
considérées, une premiere d’enrobé bitumineux caractéristique de colis de déchets de 2251,
produits en France, contenant des boues radioactives issues du retraitement de combustibles usés et
incorporées dans du bitume de maniere homogéene [Perot12]. L’homogénéité de ce type de matrice,
dont les éléments principaux de la composition sont indiqués dans le Tableau 12, est garantie par le
processus industriel. Une seconde matrice de type béton, représentative notamment de déchets de
200 L conditionnés en Allemagne, a été modélisée. Les éléments principaux de la composition de ce
béton léger, de densité 1,38 [Mauerhofer14] sont également indiqués dans le Tableau 12.

Tableau 12. Composition des matrices d’enrobé bitumineux (d = 1,30) et de béton léger (d = 1,38). Seuls les pourcentages
massiques des principaux composants sont présentés ici.

Elément Enrobé bitumineux Béton léger
Hydrogéne =6% 1,4%
Carbone =48 % -
Oxygéne =16 % 47,3 %
Sodium - 0,5%
Aluminium - 4,9 %
Silicon - 17,4 %
Souffre =5% 0,7%
Calcium 23,3 %
Fer =4 % 2,8%
Baryum =3% -

Les simulations avec chacune de ces deux matrices ont été réalisées pour des flits de déchets de
225 L (29 cm de rayon et 85 cm de hauteur).

Tout comme au chapitre précédant, I'estimation du signal mesuré a partir de I’estimateur F8 ne
peut étre réalisée de maniéere fiable avec une source neutronique. De plus, comme indiqué a la fin du
chapitre I, les versions MCNP disponibles pour ce travail de thése [MCNP5, MCNPX240] ne générent
pas de rayonnements gamma retardés. Les simulations ont donc été réalisées en deux étapes, la
premiére consistant a estimer le taux de fission R{MEP'NA dans la matrice (béton ou bitume), du fit de
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225 L. La deuxiéme étape consiste a réémettre les rayonnements gamma retardés depuis la matrice
avec des intensités correspondant au produit du taux de fission et des rendements d’émission des
rayonnements gamma retardés répertoriés dans le Tableau 9. Dans chacune des deux matrices ont
été incorporés de maniére homogéne 10 g d’isotope 2*°U ou 2*Pu, ce qui correspond a environ
0,003 % de la masse totale de la matrice (30 mg/kg). Afin de pouvoir utiliser les rendements
d’émission mesurés dans la cellule REGAIN pour estimer le signal mesurable a partir de I'irradiation
de colis de déchets de 225L dans la cellule MEDINA, le méme chronogramme a été utilisé
(Figure 40). Le délai de 10 ms entre la fin d’'une impulsion et le début de la fenétre d’acquisition inter
impulsion pour la mesure des produits de fission a vie courte garantit, également dans la cellule
MEDINA, une faible proportion de rayonnements de capture. En effet, le temps de vie moyen des
neutrons thermiques dans la cellule est d’environ 2,4 ms [Mildenbergerl5]. Cette valeur a été
estimée par la mesure, en fonction du temps, du rayonnement gamma prompt de capture
neutronique induit dans un f(t de 200 L contenant une matrice béton (fer du flt et composants de la
matrice béton) a la suite d’une impulsion du générateur de neutrons.

IV.2. Calcul du taux de fission

Comme dans le cas de petits échantillons (cf. chapitre Il), afin de prendre en compte les effets
d’atténuation neutronique et gamma par la matrice (béton ou bitume), le fit a été décomposé en 24
sous cellules comme illustré en Figure 49. En hauteur, le flt est décomposé en trois parties appelées
pB, pl et pH (Basse, Intermédiaire et Haute), chacune divisée en sous cellules de rayons 10 cm,
18 cm, 24 cm, 25 cm, 26 cm, 27 cm, 28 cm et 29 cm.

pH

pl

pE

R=25;26; 27;28;2%9cm

Figure 49. Segmentation du modéle MCNP du fit de 225 L.

Le taux de fission pour 10 g d’isotope 2**U ou 2°Pu distribué de maniére homogéne dans les
matrices bitume et béton est alors calculé dans chacune des sous cellules a I'aide de I'estimateur de
flux F4 convolué avec les sections efficaces de fission correspondantes en utilisant la carte FM4. Les
valeurs calculées, normalisées par unité de volume et par neutron source, sont multipliées par
I’émission neutronique maximale du générateur GENIE16 (i.e. 2x10%8s?). Les résultats sont
représentés en Figure 50. Afin de quantifier les phénomeénes d’autoprotection ou de multiplication
neutronique, les mémes résultats sont également présentés pour 1 g de matiére fissile (>3*U ou 2*°Pu)
distribuée de maniére homogene dans la matrice bitume (voir Figure 50). On observe que les taux de
fissions calculées sont 10 fois inférieurs a ceux obtenus pour 10 g d’isotopes fissile, montrant que
leur distribution homogene dans la matrice du ft de 225 L rend les phénomeénes d’autoprotection et
de multiplication neutronique négligeables dans le domaine de concentration étudié.

79



CHAPITRE III : CARACTERISATION DES MATIERES NUCLEAIRES PAR LA MESURE DU RAYONNEMENT GAMMA RETARDE DE
FISSION

10g B%u 10g 25U

1,20 | 1,20 -

e

=3

=]
=)
=]

o
®
3

o

w

]

e
Y
S

Taux de fission (cm=3-s1)
=3
9
3

Taux de fission (cm3s%)

040

4
=
S

0,00 0,00
0 2 a 6 8 10 12 14 16 18 20 2 24 26 28 30 ] 2 a [ 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
Rayon (cm) Rayon (cm)
- pH béton --#- pl béton --¢-pB béton
—+—pH bitume pl bitume —+—pB bitume
0,14 . . . . . S . . . 0,14 - -
1g #°Pu 1g 250
0,12 0,12
0,10 0,10
% )
5 oos E 0,08
s 8
2 a
= =
0,06
% 0,06 ‘g
= *
2 k-
0,04 0,04
0,02 0,02
0,00 0,00
o 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 o 2 4 3 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
Rayon (cm) Rayon (cm)

Figure 50. Taux de fission volumiques (cm=3-s!) calculés dans chacun des sous volumes de la Figure 49, pour 10 g (en
haut), et 1 g (en bas), d’isotopes 23°Pu (a gauche) et 235U (a droite) répartis de fagon homogeéne dans une matrice bitume
ou béton (pour 10 g uniquement).

On observe une nette différence entre les taux de fission calculés dans la partie haute (pH) et
basse (pB) des colis de déchets, due en partie a une dissymétrie verticale du générateur de neutrons
par rapport au milieu du f(t (4,4 cm). En effet, comme on peut le constater sur la Figure 51 reprenant
le cas d’'une masse de 10 g d’isotope #°Pu distribué de maniére homogéne dans une matrice bitume,
mais ou le fit de 225 L a été surélevé dans la simulation de maniére a le centrer par rapport a la cible
du générateur (sources de neutrons), I'écart entre les taux de fissions des parties haute et basse du
fat est fortement réduit. Le reste de la différence de taux de fission entre ces deux zones provient de
la dissymétrie entre les parties haute et basse de la cellule MEDINA, notamment au niveau des
matériaux constituant le support du fit (table tournante, moteur) et le toit de la cellule.
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Figure 51. Modéle MCNP de la cellule MEDINA avec un fat de 225 L Iégerement surélevé pour étre centré par rapport au
générateur de neutrons, et taux de fission par unité de volume dans chaque sous segment correspondant (pour 10 g
d’isotope 23°Pu dans la matrice bitume).

Finalement, I'allure générale du taux de fission en fonction du rayon dans le colis est
principalement due aux effets de matrice et plus particulierement a leur teneur en hydrogene. En
effet, la matrice bitume, qui contient une fraction massique d’hydrogéne d’environ 6 %, représente
un milieu efficace pour modérer les neutrons, augmentant ainsi la probabilité de fission en
périphérie. Cependant, dans la profondeur, I'absorption des neutrons thermiques par I'hydrogéne
induit une diminution du taux de fission. Dans le cas du béton, ou I’hydrogéne ne présente qu’une
fraction massique de 1,4 %, le taux de fission est alors moins dépendant de la profondeur.

IV.3. Calcul du signal des rayonnements gamma
retardés

Pour la seconde étape de calcul, le colis de déchets radioactifs est défini comme une source
gamma, chaque sous cellules k émettant un rayonnement gamma d’intensité égale au produit
RMEPINA (K)x N\RESAIN(E,), ol RMEP'NA (k) représente le taux de fission de la sous cellule k par neutron
source (résultat de la premiére étape) et N,RESAN(E,) le rendement d’émission de la raie gamma
retardée d’énergie E, (Tableau 9). Le taux de fission est calculé lors de la premiére étape a partir de
I’équation (16) :

RYEPINA(K) = (F4 » FM4), X Vy (16)
Avec
Vi : volume de la sous cellule k (cm3),
(F4 x FM4),, : taux de réaction volumique (en cm par neutron source) calculé par MCNP

pour la sous cellule k.
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Le comptage du signal utile (raies gamma d’intérét) est alors déterminé a I'aide de I'estimateur
F8 (dépobt d’énergie dans le cristal germanium) a partir de I’équation (17) :

SMEDINA(E ) = F8(E,) x ENYP™A % T; (17)
Avec
F8(E,): résultat de I'estimateur MCNP F8,
ENMEDINA : émission neutronique maximale du générateur (2 x 10%s™?),

T; : temps total de mesure (7200 s pour les isotopes a vie courte, 6300s, 18900 s ou
46800 s selon les isotopes a vie longue).

Les résultats obtenus pour chacune des énergies gamma sélectionnées et normalisés a la masse
d’isotope fissile, sont représentés pour les deux matrices bitume et béton en Figure 52. L'incertitude
élevée pour certaines raies provient principalement de la faible statistique de mesure des
rayonnements gamma retardés de fission dans la cellule REGAIN, les incertitudes statistiques de
simulation étant inférieures a 1 %.
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Figure 52. Signal gamma retardé par gramme d’isotope fissile (235U ou 23°Pu) calculé pour la matrice bitume et béton avec
une émission du générateur de neutrons de a 2x1082 s et une irradiation pulsée de 7200 s (raies gamma a 831, 952, 973,

1312 et 1426 keV), suivie par des mesures de 6300 s, 48600 s, et 18900 s apres irradiation pour les raies gamma a 1032,
1384 et 1684 keV.

Les signaux attendus sont au mieux de 120 coups par gramme de matiére fissile (>*U ou 2*°Pu)
pour chacune des raies gamma retardées. Des signaux équivalents sont observés pour les matrices
béton et bitume. Dans le cas des colis de déchets réels, la masse d’isotope fissile attendue est
généralement d’environ quelques grammes, la statistique de comptage du rayonnement gamma
retardé de fission sera donc trés faible. De plus, une grande majorité des déchets radioactifs bitumés,
qui font partie des déchets de moyenne activité a vie longue (MAVL, voir chapitre 1), présente une
forte activité en ¥’Cs. Si 'on considére une activité de 1 TBq [ANDRA15] pour ce radioélément,
répartie de maniére homogene dans un flt d’enrobés bitumineux de 225 L, le taux de comptage
induit dans le détecteur GeHP d’efficacité relative 105 % sera d’environ 108s?, produisant une
saturation de I'électronique conventionnelle de spectrométrie gamma. Dans ce cas, il serait donc
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nécessaire de modifier en profondeur la cellule MEDINA (cristal de germanium plus petit,
collimateur, écrans) afin de réduire ce taux de comptage de I'ordre d’un facteur 1000, réduisant
d’autant le signal utile de rayonnement gamma retardé de fission et le rendant finalement
impossible a mesurer. Une solution pour améliorer le signal mesuré serait d’utiliser un flux de
neutron interrogateur plus important comme exposé par la suite. Cependant, cela ne sera pas
suffisant pour appliquer la méthode a des colis de déchets présentant une activité gamma si élevée.

La détection du rayonnement gamma retardé de fission reste envisageable dans le cas de
déchets bitumés de moindre activité, i.e. de 'ordre du GBq de '*’Cs, mais ils ne représentent pas la
majorité des colis de déchets de ce type produits en France. On notera également que la limite de
détection atteinte par la méthode de mesure des neutrons prompts et retardés de fission, décrite au
chapitre |, est inférieure au gramme de plutonium pour 20 min de mesure [Perot04]. La détection
des rayonnements gamma retardés de fission ne sera donc pas retenue pour le cas de ces colis de
déchets bitumés produits en France.

Néanmoins, la méthode reste intéressante pour le cas des colis de déchets bétonnés peu
irradiant, notamment les flts produits en Allemagne qui présentent une émission gamma plus faible.
En effet, ces derniers présentent généralement une activité en *’Cs de I'ordre de 108 Bq qui, répartie
de maniére homogéne dans une f(t de 225 L, induit un taux de comptage de I'ordre de 10%s?
pouvant étre traité par I'électronique usuelle de spectrométrie gamma sans ajout de collimateur ou
d’écrans supplémentaires.

IV.4. Limites de détection

Pour pouvoir calculer les limites de détection des raies gamma retardés d’intérét, il est
nécessaire de connaitre le bruit de fond actif de la cellule MEDINA. Cependant I'utilisation de MCNP
ne permettrait pas de déterminer de maniere fiable le bruit de fond Compton. En effet, un grand
nombre d’éléments présents dans la cellule (certains sous forme de traces de teneur mal connue)
contribuent a la formation de celui-ci. C'est pourquoi il a été choisi de mesurer le bruit de fond de la
cellule MEDINA a partir d’'un fat béton maquette utilisé dans les références [Mauerhofer14, 15,
Mildenbergerl5]. Ce colis maquette posséde un volume de 200 L rempli a I'aide de 76 cylindres de
béton de hauteur 20 cm et de diametre 11 cm, comme illustré en Figure 53.

Figure 53. Colis maquette d'un fat bétonné de 200 L, et agrandissement d’un des cylindres de béton utilisés.
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La composition de ces cylindres est identique a celle des bétons rapportée dans le Tableau 12.
La matrice béton possede alors une densité apparente de 1,02, [égérement inférieure a la densité de
la matrice béton mentionnée dans les paragraphes précédents (1,38). Le colis maquette a été placé
dans la cellule MEDINA et irradié selon le chronogramme décrit précédemment dans ce chapitre
(Figure 40). La tension du générateur de neutron est fixée a 85 kV, et le courant a 40 pA, résultant en
une émission neutronique moyenne de I'ordre de (7,18 + 0,93) x 107 s [Havenith15]. Les mesures
entre les impulsions et apres irradiation ont également été réalisées en ajoutant des sources de
rayonnement gamma ponctuelles de ®Co et ¥’Cs afin d’étudier Iinfluence de I'émission de
rayonnements gamma par les déchets radioactifs dans les colis réels. Ces sources gamma, d’activité
respective 206 kBq et 344 kBq, ont été placées a 10 cm a I'arriere du détecteur GeHP, a I'extérieur de
la cellule, voir Figure 54.

Détecteur GeHP

Sources gamma
(GOCO, 137Cs)

Figure 54. Positionnement des sources gamma ponctuelles (6°Co, 137Cs) par rapport au détecteur GeHP.

Celles-ci induisent un taux de comptage correspondant a une activité équivalente a celle d’une
contamination homogéne en %°Co et '¥Cs dans une matrice béton respectivement égale a 7 et
10 MBqg. Les spectres associés (avec et sans sources gamma) sont représentés en Figure 55 pour les
mesures entre les impulsions du générateur de neutron, et en Figure 56 pour I'acquisition apres
irradiation de 18000 s. L’ensemble des mesures ont été réalisées en mode ZDT (Zero Dead Time, voir
au paragraphe 1.3 du chapitre ) du logiciel GammaVision-32 (ORTEC).
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Figure 56. Spectres de bruit de fond actif de la cellule MEDINA mesuré pendant 18000 s apreés irradiation, avec ou sans
sources de 137Cs et €°Co placées a proximité du détecteur.

A partir de ces mesures de bruit de fond (avec et sans sources gamma), les limites de détection,
LD(E],), sont estimées suivant I'équation (18) [GTN5], correspondant a un risque de non détection a
de 2,5 % (et un risque de fausse alarme B de 2,5 % pour la définition du seuil de détection).

LD(E,) = 3,92 x /2 x B(E,) (18)

ou B(Ey) est I'intégrale du bruit de fond sous le pic attendu a I'énergie E,,, estimée sur une région
d’intérét en énergie égale a 2,52 fois la largeur a mi-hauteur (LTMH) du pic E,. Cette largeur
correspond a un intervalle de 60, ¢ étant I'écart type d’un pic gaussien.
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Afin de déterminer la limite de détection des isotopes U et 3°Pu distribués de maniére
homogene dans un fit béton de 200 L, la valeur de limite de détection obtenue a partir de I'équation
(18) exprimée en nombre de coups, est alors divisée par la sensibilité calculée précédemment (taux
de comptage par unité de masse fissile). On remarquera que pour cette estimation, l'intensité du
bruit de fond correspondant a une émission du générateur de neutron de 2 x 108 5! a été extrapolée
a partir du bruit de fond mesuré avec une émission neutronique de 7,18 x 10’ s*. L’ensemble des

limites de détection obtenues sont résumées dans le Tableau 13.

Tableau 13. Limites de détection (en grammes) des isotopes 235U et 23°Pu, pour une distribution homogéne dans un fit
bétonné de 200 L, une émission du générateur de neutron de 2 x 108 s et le chronogramme d’acquisition de la Figure 40.
Les incertitudes relatives données entre parenthéses prennent en compte l'incertitude sur I’émission du générateur de
neutrons et celle sur les rendements d’émission des rayonnements gamma retardés mesuré dans REGAIN. Les isotopes
mesurés apres irradiation sont repérés sur fond grisé.

Sans sources ®°Co et ¥’Cs

Avec sources ®°Co et ¥Cs

E (keV) m(***Pu) (g) m(**V) (g) m(***Pu) (g) m(**V) (g)
830 7,29 x 10 (50 %) 3,37 x 10 (7 %) 1,68 x 102 (50 %) 7,77 x 10 (7 %)
952 6,82 x10* (32%) 6,99 x 10 (13 %) 2,10x102(32%) 2,15 x 10 (13 %)
973 2,50 x 10" (11 %) 3,27 x 10 (5 %) 7,23 x 10* (11 %) 9,46 x 10 (5 %)
1032 5,39 x 10 (15 %) 3,79 x 10* (8 %) 3,13 x 10? (15 %) 2,20 x 10 (8 %)
1312 1,99 x 10* (10 %) 2,47 x 10 (4 %) 7,40 x 10 (10 %) 9,18 x 10 (4 %)
1384 1,45 x 10 (3 %) 1,14 x 101 (2 %) 2,62 x 10 (3 %) 2,07 x 101 (2 %)
1427 2,19 x 101 (13 %) 1,90 x 10" (8 %) 2,35 x 10 (13 %) 2,04 x 10 (4 %)
1614 4,66 x 10 (8 %) 7,64 x 10 (10 %) 6,01 x 10 (8 %) 9,86 x 10! (10 %)

Suivant la raie gamma considérée, et la présence ou non d’émetteur gamma parasite dans le
colis de déchets (®°Co et *’Cs), on obtient des limites de détection comprises entre 10 et 310 g. En
principe, la présence des sources gamma ponctuelles ne devrait impacter que les limites de
détection pour le rayonnement gamma retardé a des énergies plus faibles que celles de I'isotope
80Co (1173 et 1332 keV). Toutefois, comme on le voit clairement sur la Figure 56, les sources de *°Co
et ¥’Cs induisent des empilements d’impulsions significatives. En effet, afin d’avoir un taux de
comptage équivalent a celui induit par I'activité gamma d’un colis réel, les sources gamma ont été
positionnées tres pres du cristal de germanium, ce qui entraine des empilements responsables de
coups dans le spectre au-dela de 1332 keV, comme on peut le constater sur la Figure 55 et la
Figure 56, résultant en une dégradation des valeurs de limites de détection jusqu’environ 2500 keV.

De plus, une traine est observée sur le flanc gauche des raies gamma. Celle de la raie a 1332 keV
induit une augmentation significative du bruit de fond sous le pic gamma retardé a 1312 keV et donc
aussi de la limite de détection associée. Ce phénomene est d( a la dégradation du cristal de
germanium soumis au flux de neutrons rapides du générateur.
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Les limites de détection obtenues ne sont pas trés bonnes, mais les performances de la méthode
peuvent étre améliorées en optimisant I'écrantage du détecteur comme abordé dans le prochain
chapitre [Nicoll6a] et en utilisant un générateur de neutrons de plus grande émission [SODERN,
ADELPHI]. Une augmentation de I’émission neutronique d'un facteur 10 a 100 permettrait
notamment d’améliorer les limites de détection d’un facteur 3 a 10. Une autre possibilité pour
produire un flux de neutrons interrogateur plus important serait d’utiliser un accélérateur linéaire
d’électrons (LINAC) et une cible de conversion adaptée [Saril2]. En optimisant I'ensemble des
parametres, les valeurs de limite de détection pourraient a priori étre ramenées a quelques grammes
de matiere fissile. On pourra noter que, dans le cas de I’Allemagne, les colis de déchets radioactifs
sont classés comme combustible nucléaire si un ft de 200 L contient plus de 15 g de matiere fissile
[OCDEO2]. La méthode peut alors étre envisagée comme moyen de contréle de cette limitation.
Méme si la méthode de mesure des neutrons prompts et retardés de fission évoquée au paragraphe
IIl.3 [Perot04] permet d’atteindre des limites de détection bien meilleures (inférieure a 1g de
matiére fissile pour 20 min de mesure), il reste tres intéressant de pouvoir a la fois mesurer des
toxiques chimiques et de la matiere fissile dans une seule cellule d’irradiation neutronique pulsée
telle que MEDINA. De plus les limites de détection peuvent encore étre améliorées par mesure des
raies gamma retardées a plus haute énergie afin de s’affranchir du bruit de fond passif du colis de
déchets, ainsi que du bruit de fond actif dG a I’activation des matériaux non nucléaires [Carrell11a].

Par ailleurs, au cours de ces travaux de thése, une seconde approche de détermination des
limites de détection a été étudiée, basée sur la détermination du flux neutronique a partir du
rayonnement de capture associé au fer constituant I'enveloppe du f(t. Cette derniére est exposée en
annexe 3 et montre une bonne concordance avec les valeurs exposées dans ce paragraphe.

IV.5. Incertitude de répartition de la matiere
fissile

Les calculs présentés précédemment ont été réalisés sur la base d’une répartition homogéne de
la matiére fissile dans un fit de 225 L. Afin d’étudier l'incertitude due a une possible distribution non
homogene des isotopes fissiles dans la matrice du colis de déchets, de nouvelles simulations ont été
réalisées en plagant ceux-ci au centre ou en périphérie du fit. Une telle hétérogénéité n’est possible
que dans le cas des colis bétonné, le processus industriel pour les colis bitumés garantissant leur
homogénéité. Toutefois, le cas des enrobés bitumineux a quand méme été étudié comme cas d’école
pénalisant vis-a-vis de cet effet.

Pour cette nouvelle étude, le taux de fission a été calculé a partir de I'estimation du flux
neutronique au centre du fat (estimateur MCNP F5 ponctuel), ou en périphérie (estimateur MCNP F5
annulaire a mi-hauteur du fat), convolué avec les sections efficaces de fission des isotopes 2*°U et
239py 3 l'aide de la carte FM5. Ensuite, comme précédemment, I’émission des rayonnements gamma
retardés de fission est définie par le produit RMEPNAx N REGAN(E,) et simulé depuis le centre ou la
périphérie (méme anneau que celui utilisé pour calculer le taux de fission du ft. Le taux de
comptage gamma est alors déterminé avec I'estimateur MCNP de dép6t d’énergie F8 dans le cristal
de germanium. On remarquera qu’avec une telle méthode (détecteur ponctuel ou annulaire), I'effet
d’autoprotection neutronique n’est pas pris en compte. Comme pour les mesures d’échantillons dans
REGAIN, celui-ci peut s’avérer significatif en présence d’un point chaud concentrant quelques
grammes de matiéere fissile.
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La Figure 57 montre les différents signaux obtenus selon les trois distributions de la matiere
fissile (en périphérie, homogene et au centre) dans la matrice bitume de densité 1,30. Comme le
laissait présager la distribution des taux de fission représentée en Figure 50, le signal mesuré dans le
cas favorable ol la matiére fissile se trouve en périphérie est largement supérieur aux cas ou celle-ci
se trouve au centre (environ un facteur 16).
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Figure 57. Signal de gamma retardés pour trois distributions d’isotopes fissiles dans un colis de déchets bitumé (en
périphérie, homogeéne et au centre).

La Figure 58 montre que I'effet de matrice est moindre dans le cas d’'une matrice béton avec un
facteur d’environ 8 entre les deux cas extrémes de distribution de la masse fissile (centre et
périphérie). Ceci est principalement di a la plus faible concentration en hydrogene du béton
induisant une moindre atténuation du flux neutronique en profondeur dans la matrice que dans le
cas du bitume. Toutefois, cet effet de localisation de la matiere fissile peut introduire une forte
incertitude dans le cas de colis de déchets hétérogenes. Par exemple, si I'hypothese de référence
pour la quantification des isotopes fissiles est la distribution homogene, les résultats exposés en
Figure 58 montrent que l'intervalle de confiance sur la mesure sera de 'ordre de [-50 % ; +300 %]
pour prendre en compte la possible hétérogénéité de leur distribution dans la matrice béton. Dans le
cas oU l'on souhaiterait seulement déterminer le rapport 2°U/%°Pu, il sera nécessaire d’émettre
I’'hypothése que les isotopes fissile se trouvent tous au méme endroit et de sélectionner deux pics
gamma retardés proche en énergie pour réduire I'incertitude due aux effets de matrice.
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Figure 58. Signal de gamma retardés pour trois distributions d’isotopes fissiles dans un colis de déchets bétonné (en
périphérie, homogeéne et au centre).

Utiliser les rayonnements gamma retardés de haute énergie, typiquement au-dela de 3 MeV,
permettrait également de réduire les effets de matrice en limitant I'atténuation gamma.

IV.6. Interférence de l'isotope 238U

L’ensemble des résultats précédents ont été obtenus sur la base des seuls isotopes fissiles 23°U
et *Pu. Dans le cas du plutonium, I'isotope #*°Pu est trés souvent majoritaire a plus de 50 % et
I'isotope fissile 2*'Pu trés minoritaire. La majorité des fissions se produiront donc bien sur I'isotope
239py, Pour l'uranium, les deux principaux isotopes présents sont 23°U et 23U. Bien que seul I'isotope
B5Y soit fissile par des neutrons thermiques, I'utilisation d’un générateur de neutron de 14 MeV peut
induire des fissions rapides et notamment sur I'isotope 28U (voir courbes de section efficace de
fission, Figure 59) qui représente généralement plus de 95 % de la masse d’uranium (appauvri,
naturel ou enrichi a des fins de production d’électricité). Nous avons donc cherché a savoir dans

quelle mesure cette présence de lisotope 28U contribue au signal des rayonnements gamma
retardés.

100000

—— U-238
— U-235
— Pu-239

10000+

1000+

Section efficace de fission (b)

1E-10+

1E-11+

1E-11 1E-10 1E-8 1E-8 1E-7 1E-8 1E-5 1E4 0,001 0,01 0,1 1 10

Energie des neutrons incidents (MeV)

Figure 59. Section efficace de fission des isotopes 23°Pu, 235U et 238U [JANIS12].
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De nouvelles simulations ont donc été réalisées en répartissant de maniére homogene dans les
matrices bitume et béton 10 g d’isotopes 2*U et la quantité d’isotope 238U associée, avec trois
compositions isotopiques :

> Uranium légérement enrichi : 1,5 % 2*°U et 98,5 % 238U
> Uranium naturel : 0,7 % %°U et 99.3 % 238U
> Uranium appauvri : 0,2 % 2*U et 99,8 % 238U

L’évolution du rapport entre les taux de fission de I'isotope 233U et total (U plus #°U) dans
chacune des 24 sous cellules de segmentation du ft de 225 L décrites au paragraphe Ill.2, dans le cas
des matrice béton et bitume, est représentée en Figure 60.
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Figure 60. Variation des taux de fission par unité de volume dans chaque sous segment du colis de déchets de 225 L (cf.
Figure 49), en fonction de la proportion d'isotopes 235U/238U,
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Ces résultats montrent que le plus grand pouvoir modérateur de la matrice bitume par rapport a
la matrice béton limite en partie I'interférence due aux fissions rapides de I'isotope 28U. De plus, une
proportion plus élevée de ces derniéres est observée pour la partie intermédiaire du colis, par
rapport aux régions (haute et basse) en raison de la position de cette zone en vue directe du
générateur de neutrons. Dans le cas d’uranium naturel ou enrichi a 1.5 %, moins de 15 % du nombre
total de fissions provient de I'isotope 23U. Cette proportion dépasse 30 % dans le cas d’uranium
appauvri dans la matrice béton qui est moins modératrice. De plus, du fait de la thermalisation des
neutrons dans la matrice, la proportion de fissions de I'isotope 238U est plus importante en périphérie
du colis (jusqu’a plus de 40 % dans le cas le plus pénalisant), zone présentant également la meilleure
efficacité de détection. Une attention particuliere devra donc étre portée quant a la détermination
de la contribution des fissions rapides de I'isotope 238U.

Au regard des rendements cumulés de fission représentés en Figure 61, on constate que la
fission rapide de I'isotope 28U produit une plus grande quantité d’isotopes avec un nombre de masse
compris entre 100 et 130 que la fission thermique de lisotope 3°U. Cette différence est liée a
I’énergie des neutrons incidents, la fission rapide de I'isotope #*°U ayant la méme allure que celle de
I'isotope 238U [JEFFO5]. Toutefois, la majorité des fissions induites par des neutrons rapides provient
de l'isotope 28U. En effet, bien que les deux isotopes de l'uranium aient des sections efficaces de
fission entre 1 et 14 MeV similaires (2,06 b et 1,17 b & 14 MeV, respectivement pour 3°U et 23U
[JEFFO5]), la plus grande quantité de noyaux 238U résulte en un nombre de fissions induite par des
neutrons rapides bien plus grand pour cet isotope.
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Figure 61. Rendements de production cumulés des produits de fission thermique de I'isotope 235U et de fission rapide de
I'isotope 238U [JEFFO5].

La Figure 23 montre qu’a partir de I'analyse des différents rayonnements gamma retardés issus
des produits de fission de la région des nombres de masse compris entre 100 et 130, il est a priori
possible de déterminer les masses relatives des trois isotopes #°Pu, 2°U et 238U. La limitation
principale réside ici dans la différence de localisation des fissions rapides (plutot en surface) et des
fissions thermiques (plus en profondeur), résultant en des contributions différentes au signal
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retardés. En l'absence de donnée sur la répartition des isotopes dans la matrice, I'"hypothese
d’homogénéité peut entrainer ici une incertitude encore bien plus significative qu’en présence seul
d’isotopes fissiles.

On pourra également mentionner que I'isotope 233U émet un rayonnement gamma prompt de
capture radiative a 4,06 MeV [AIEAQ7] qui permettrait également de quantifier cet isotope et d’en
déduire sa contribution au signal retardés a I'aide de simulations numériques.

V. Conclusion

La mesure des rayonnements gamma retardés de fission a partir de l'irradiation d’échantillons
d’uranium et de plutonium dans la cellule REGAIN du CEA Cadarache a permis d’identifier les raies
gamma intéressantes pour la caractérisation des isotopes #3°U et 2*°Pu. Les rendements d’émission
de ces rayonnements gamma retardés de fission, déterminés a partir des mesures expérimentales,
sont cohérents avec ceux calculés a partir de données tabulées. Les écarts les plus grands observés
sur certaines raies gamma sont dus principalement aux incertitudes de mesures : détermination de la
surface nette des pics de faible amplitude ou en interférence avec d’autres raies. Néanmoins, les
ratios entre rendement mesurés et tabulés restent dans une plage de 0,7 a 1,55 pour toutes les raies
d’intérét étudiées, associées aux isotopes 2*°U et 2*Pu.

La simulation MCNP d’une irradiation pulsée de 7200 s d’un colis de déchets radioactifs de 225 L
contenant une matrice bitumée, ou bétonnée, dans la cellule MEDINA du FZJ, montre que le signal
des rayonnements gamma retardés de fission n’est que de quelques dizaines de coups par gramme
d’isotope 23°U ou ?**Pu. La principale limitation dans le cas des déchets bitumés vient du haut niveau
d’activité gamma du colis, produisant une saturation de I’électronique de spectrométrie gamma
haute résolution (pour détecteur GeHP) en I'absence de collimateur et d’écran supplémentaire.
L'utilisation de ces derniers réduirait d’autant le signal utile, le rendant finalement indétectable.
Toutefois, la méthode reste prometteuse dans le cas de colis de déchets moins irradiants, comme
notamment les déchets bétonnés produits en Allemagne.

Le calcul de la sensibilité de détection des rayonnements gamma retardés de fission, combiné
avec une mesure du bruit de fond actif d’un colis bétonné maquette dans la cellule MEDINA, a
permis d’estimer des limites de détection de I'ordre de quelques dizaines de grammes d’isotopes
25U ou 2*9Pu. Ces limites de détection peuvent potentiellement étre améliorées grace a I'utilisation
d’un générateur de neutrons possédant une émission supérieure au GENIE 16, ou encore d’un LINAC
avec une source de conversion adaptée. L'optimisation de I’écrantage du détecteur, abordée dans le
chapitre IV de ce mémoire, est aussi une voie d’amélioration des performances.

D’autre part, I'’étude de différents cas enveloppe quant a la position de la matiére fissile montre
un impact tres significatif pour les matrices hydrogénées comme le bitume. Bien que le phénomene
soit plus modéré dans le cas de la matrice bétonnée, I'absence d’information sur la répartition de la
matiéere fissile entraine une incertitude significative sur sa quantification. Un moyen de réduire cette
incertitude serait de mesurer les rayonnements gamma retardés émit a plus haute énergie
[Carrelllal.
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Enfin, la présence de I'isotope 238U avec l'isotope 2*°U nécessite de prendre en compte la
contribution des fissions rapides. L'étude de leur contribution pour plusieurs enrichissements
d’uranium a montré que cette composante n’est significative que dans le cas d’une teneur en isotope
235y inférieure a 0,2 %, et que celle-ci devrait pouvoir étre quantifiée par adaptation des équations
de mesure des rayonnements gamma retardés de fission.

En conclusion, malgré ces réserves, la méthode semble donc intéressante dans le cas de flts
ayant un niveau d’émission gamma modéré et contenant quelque dizaines de grammes de matiere
fissile. Pour de futurs travaux, |'utilisation des nouvelles versions de MCNP [MCNP6] et MCNPX
[MCNPX260], capables de générer les rayonnements gamma retardés, permettra d’étudier plus en
détails les performances de la méthode a partir des simulations numériques.
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CHAPITRE IV : ETUDE D’AMELIORATION DU BLINDAGE DU DETECTEUR DE LA CELLULE MEDINA

Chapitre IV : Etude d’amélioration du
blindage du détecteur de la cellule MEDINA

1. Introduction

L'installation MEDINA a été développée dans I'optique de mesurer des éléments non radioactifs
contenus dans des colis de déchets radioactif de 200 L en utilisant un générateur de neutrons de
14 MeV. Dans le cas d’une matrice béton, des limites de détection ont été déterminées
expérimentalement pour un ensemble d’éléments recherchés en vue de I'envoi des déchets peu ou
non exothermiques, produits en Allemagne, au centre de stockage radioactif KONRAD. Certains de
ces éléments sont aussi représentatifs des toxiques chimiques (B, Cr, Ni, As, Se, Cd, Sb, Hg, Pb, U),
des substances complexantes (Cl, ...) ou encore des espéces potentiellement agressives ou réactives
(Li, Zn, ...) a caractériser en vue du stockage, en formation géologique profonde, des déchets de
moyenne et haute activité a vie longue, en France [ANDRAQ9], voir Tableau 14 [Havenith15].

En dehors du thallium, du rubidium, du plomb et du thorium, I'ensemble des limites de
détection des autres éléments, répartis de manieére homogéne dans un flt béton de 200 L, sont
inférieures aux seuils d’acceptation pour le centre de stockage KONRAD (Allemagne) [Havenith15].
Cependant, pour la plupart de ces éléments, elles sont bien supérieures au seuil de déclaration fixé
comme objectif général par I’ANDRA (France), qui est actuellement de 1 ppm pour I'ensemble des
toxiques chimiques [ANDRAOQ2]. De plus, les limites de détection de 10 a 310 g d’isotopes 2*°U et
239py estimées au chapitre précédent sont proches ou supérieures au seuil de classification des colis
de déchets en tant que combustible nucléaire en Allemagne (15 g). Nous allons donc chercher, a
travers les travaux décrits dans ce nouveau chapitre, a abaisser les limites de détection de la cellule
MEDINA en réduisant le bruit de fond au niveau du détecteur gamma.

Comme décrit précédemment, a I'exception de quelques éléments de structure en fibre de
carbone, l'installation est entierement constituée de graphite permettant la thermalisation et la
réflexion des neutrons émis par le générateur. Les rayonnements gamma prompts et retardés sont
alors mesurés a 'aide d’un détecteur germanium hyper pur coaxial de type n et d’efficacité relative
104 %. Celui-ci est disposé dans un des murs de la cellule d’irradiation, avec un blindage spécifique
constitué de plaques de fluorure de lithium (LiF) autour de la téte contenant le cristal de germanium
et de carbonate de lithium (Li2CO3) sur le devant. Ces plaques, de 3 mm d’épaisseur sont faites a
partir de lithium enrichi (95 % 6Li et 5% 7Li) et permettent de limiter I'activation thermique des
isotopes de germanium. Cependant, le détecteur est exposé a un important bruit de fond gamma
produit par la capture radiative de neutrons thermiques par l'isotope 12C présent en tres grande
quantité, et par les isotopes 1H et 35Cl présents dans la fibre de carbone. De plus, la présence dans
les spectres mesurés des raies gamma émises par les radionucléides 71mGe et 75mGe traduit
I'activation du germanium par des neutrons rapides. Bien que I'utilisation d’'un détecteur germanium
de type n permette de limiter I'impact de ces neutrons sur la structure cristalline du détecteur, une

1 Comme mentionné dans le chapitre I, une convention consiste a exprimer I'efficacité des détecteurs germanium par rapport celle d’un
cristal scintillateur Nal(Tl) de 3"x3", dans le cas de la raie a 1332 keV d’une source de ®°Co placée a 25 cm (égale a 1,2 x 103) [Knoll10].
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dégradation de la résolution notable du détecteur germanium est observée aprés une certaine
période de fonctionnement (environ 3 ans dans notre cas).

Tableau 14. Limites de détection en g et en ppm (ou en %) d'éléments répartis de fagon homogéne ou concentrés au
centre d'une matrice béton contenue dans un fiit de 200 L (251,73 kg), pour différents temps de mesure dans MEDINA
[Havenith15]. Les toxiques chimiques retenus par ’ANDRA [ANDRAO09] pour le stockage géologique sont repérés en gras.

Distribution
Distribution homogeéne concentrée au centre
du fiit de 200 L
Temps de mesure : Temps de mesure : Temps de mesure :
2000 s 16000 s 16000 s
Elément LD (g) LD (ppm) LD (g) LD (ppm) LD (g) LD (%)
Lithium (Li) 1085,8 4309 135,2 537 2528 1
Bore (B) 0,1 0,5 0,02 0,06 7 0,003
Sodium (Na) 1486,8 5900 185,4 736 605 0,24
Chlore (Cl) 20,1 80 2,5 10 177 0,07
Potassium (K) 342,3 1359 42,7 170 143 0,06
Calcium (Ca) 246,6 979 30,5 122 367 0,15
Titan (Ti) 152,1 604 18,9 75 7 0,003
Vanadium (V) 661 2624 82,5 327 1693 0,67
Chrome (Cr) 317 1258 39,5 157 344 0,14
Manganése (Mn) 471,8 1873 58,9 234 1693 0,67
Cobalt (Co) 80,5 320 10,1 39 354 0,14
Nickel (Ni) 322,2 1280 39,4 157 860 0,34
Zinc (Zn) 1059,6 4205 132,1 524 1005 0,4
Arsenic (As) 173,6 689 21,4 85 156 0,07
Sélénium (Se) 315,8 1254 39,4 157 1112 0,44
Rubidium (Rb) 4890,2 19460 609,7 2420 2163 0,86
Strontium (Sr) 282,5 1121 35,2 140 111 0,04
Argent (Ag) 112,3 446 14 56 1314 0,52
Cadmium (Cd) 0,7 2,8 0,085 0,3 9 0,003
Antimoine (Sb) 1086,6 4312 135,6 539 9611 3,7
Césium (Cs) 431,2 1712 53,8 214 1333 0,53
Baryum (Ba) 735,8 2920 91,5 364 570 0,23
Or (Au) 221,7 880 27,7 110 2705 1,07
Mercure (Hg) 40,6 122 5 16 127 0,05
Thallium (TI) 6927,7 27490 861,9 3420
Plomb (Pb) 20343,3 80728 2527,5 10030 18803 7,44
Thorium (Th) 3806,2 15104 474,5 1883 12560 4,97
Uranium (U) 652,1 2588 81,1 322 10361 4,1

Afin d’augmenter la sensibilité de la cellule MEDINA en diminuant le bruit de fond gamma, et
également d’augmenter le temps de vie du détecteur en réduisant le flux de neutrons rapides
atteignant le cristal de germanium, il est nécessaire d’intégrer de nouveaux matériaux autour du
détecteur. La réduction des dommages du cristal, causés par les neutrons rapides au cours de
I'irradiation, permettra également d’utiliser une intensité d’émission neutronique plus élevée
améliorant encore les sensibilités.
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Dans ce nouveau chapitre nous présenterons les différentes étapes ayant amené
progressivement a proposer une nouvelle configuration de la cellule MEDINA permettant de réduire
les bruits de fond neutronique et gamma sans altérer significativement ses performances actuelles.
L'ensemble des configurations testées ont été simulées a I'aide du code MCNP [MCNP5] avec la base
de données ENDF/B-VII. Le modeéle initial de MEDINA, présenté et validé précédemment, est utilisé
pour cette étude d’optimisation des écrans. Une validation expérimentale de I'étude a ensuite été
réalisée a partir de I'implémentation de configurations simples, car la configuration offrant les
meilleures performances nécessiterait des modifications lourdes de la cellule actuellement en cours
d’utilisation.

II. Amélioration du blindage du détecteur

Afin de trouver la configuration offrant les meilleures performances de blindage du détecteur
GeHP aux neutrons et photons gamma, de nombreuses configurations ont été étudiées par
simulation numérique MCNP [MCNP5]. Nous développerons uniquement dans ce chapitre la
configuration la plus prometteuse ainsi que les quelques étapes intermédiaires. Pour la
quantification de I'efficacité des écrans lors d’une irradiation neutronique pulsée, il a été choisi de
s’intéresser aux courants de neutrons et de photons entrant par les différentes surfaces du cristal de
germanium. Ces derniers sont déterminés a I'aide de I'estimateur MCNP F1 segmenté par une carte
cosinus de maniére a ne considérer que les particules (neutrons et photons) entrantes.

Le but de cette étude d’optimisation consiste en la détermination des variations relatives des
quantités de particules atteignant le cristal germanium en fonction des configurations considérées, et
non pas |I'estimation exacte du nombre de particules. Il est alors possible de simplifier la géométrie
coaxiale du cristal en une forme parallélépipédique de maniere a pouvoir décomposer les effets de
blindage sur les différents cotés du détecteur, la cellule MEDINA étant asymétrique (cf. Figure 63). Le
modele 3D de cette géométrie simplifiée est comparé a celui de la gé¢ométrie détaillée du cristal de
germanium sur la Figure 62, et représenté au sein de la configuration initiale de la cellule MEDINA en
Figure 63.

wa gl

Figure 62. Géométrie détaillée (a gauche) et simplifiée (a droite) du cristal de germanium. La plaque de lithium de
10 cm x 10 cm sur la face avant du détecteur, faisant face au colis de déchets mesuré, est représentée pour illustrer
I'orientation et la taille du cristal.
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Sur la Figure 63, on notera la représentation des limites d’un fit de 225 L positionné dans la
chambre d’irradiation. Cette représentation permettra par la suite de mieux rendre compte de
certaines modifications géométriques envisagées, tel que le blindage gamma du détecteur qui ne
doit pas occulter une partie de I’'angle solide sous lequel le cristal de germanium voit le f(t. Toutefois,
afin d’observer uniquement le bruit de fond gamma induit par les éléments de structure de la cellule
MEDINA, I'ensemble des simulations de ce chapitre ont été réalisées en I'absence de colis de déchets
dans la cellule d’irradiation.

INIT

.‘/'

A Fat
Fat 225 L
225 L Détecteur

GeHP

Générateur

i de neutrons

[ JAir [ ] Graphite lll Germanium [l Aluminium
[] Fluorure de lithium [ Carbonate de lithium
B Fer Béton [ ] Fibre de carbone

Figure 63. Modeéle MCNP de la configuration initiale (INIT) de la cellule MEDINA avec la géométrie simplifiée du cristal de
germanium agrandie en bas.

Les différentes étapes (A, B, C, D, E) ayant amené a la configuration montrant les meilleures
performances en termes de blindage des neutrons et du rayonnement gamma de bruit de fond
(configuration F) sont illustrées en Figure 64 et Figure 65. Pour I'ensemble des configurations il a été
choisi de conserver la symétrie de la cellule autour du détecteur.
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Figure 64. Vue en coupe verticale des 6 configurations intermédiaires (de A a F) d’amélioration du blindage du détecteur
germanium, voir détails dans le texte ci-apres.
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Figure 65. Vue en coupe horizontale des 6 configurations intermédiaires (de A a F) d’amélioration du blindage du
détecteur germanium, voir détails dans le texte ci-apreés.

La premiére étape (A) consiste uniquement a ajouter quelques blocs de graphite par rapport a la
configuration actuelle (Figure 63) de maniere a réduire I'angle d’ouverture du détecteur uniqguement
sur le colis de déchets. L’angle d’ouverture horizontal étant déja proche de la hauteur du colis, I'ajout
de graphite a été considéré dans un premier temps uniquement sur les c6tés droit et gauche du
détecteur. Cette configuration devrait permettre a la fois de limiter la détection des rayonnements
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gamma issus des réactions neutroniques avec les matériaux constituant la cellule, mais aussi et
surtout d’augmenter la thermalisation des neutrons de haute énergie émis depuis le générateur
avant qu’ils n’atteignent le cristal de germanium. Par la suite (configuration B), du graphite a
également été ajouté sur les cotés bas et haut de maniére a ce que I'angle d’ouverture corresponde
exactement a la hauteur du colis. Lors de cette étape (B), il a également été choisi de remplacer le
contour en escalier par une forme conique. Ensuite (étape C), afin de limiter le bruit de fond gamma
et notamment le rayonnement prompt de capture de I'isotope *2C (raies gamma d’énergies 3863 keV
et 4945 keV), 10 cm de plomb ont été ajoutés autour du détecteur. D’apres la loi de Beer-Lambert
énoncée au chapitre Il appliquée avec les coefficients d’atténuation massique du plomb [NIST04],
cette épaisseur permet d’atténuer plus de 99 % des rayonnements gamma de 5000 keV. Dans une
nouvelle étape (D), afin de réduire encore le taux de comptage des raies gamma du bruit de fond,
10 cm de plomb ont été également insérés dans le graphite en avant du détecteur. Ensuite dans
I’étape E, de maniére a améliorer le blindage des neutrons, 20 cm de polyéthyléne (C;H4) ont été
ajoutés devant le plomb. Toutefois, I'émission d’une raie gamma a 2223 keV par capture neutronique
sur I’hydrogene risque d’augmenter de maniére significative le bruit de fond, et ce d’autant plus que
le polyéthylene est proche du détecteur. Il a donc été choisi de doper ce polyéthyléne avec du
lithium. En effet, la principale réaction d’absorption des neutrons thermiques par les noyaux de °Li,
rappelée ci-dessous, ne conduit pas a I'émission de rayonnement gamma et la section efficace
associée est nettement plus grande que celle de la capture radiative des isotopes 6Li et H (voir
Figure 66).

Li+n — 3He + 3H

100000+ — 1-H:(n,)

— 6-Li : (n,g)
10000+ 6-Li : (nt)

1000+

100+

Section efficace (b)

1E-11 1E-10 1E-9 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4 0,001 0,01 0.1 1 10

Energie des neutrons incidents (MeV)

Figure 66. Section efficace de capture neutronique radiative des isotopes *H (en bleu) et 5Li (en rouge), et de capture par
réaction (n,t) sur l'isotope SLi (en vert).

Un tel assemblage permet donc une bonne thermalisation des neutrons par les noyaux
d’hydrogéne, et de capturer les neutrons thermiques sans émission gamma parasite.
L’enrichissement industriel peut se faire a hauteur de 7.5 % en lithium naturel (7.5 % °Li + 92.5 % ’Li),
ou en lithium enrichi en °Li si le demandeur est dans la capacité de s’en procurer [JC215, SWX215].
Dans notre cas nous avons supposé étre dans la capacité de fournir du lithium hautement enrichi en
®Li afin d’obtenir un polyéthyléne enrichi a 7 % en °Li. On notera la possibilité d’utiliser un dopage au
bore dont la section efficace de la réaction principale 1°B(n,a)’Li est encore plus élevée que celle de la
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réaction avec des isotopes °Li précédemment mentionnée. Cette réaction avec I'isotope °B produit
dans 93 % des cas un isotope ’Li dans un état excité, responsable de I’émission d’un rayonnement
gamma prompt (478 keV), nécessitant I'utilisation d’écrans gamma supplémentaires. De plus, le bore
fait également partie des toxiques recherchés dans les colis de déchets radioactifs [ANDRAQ9].
Finalement, dans I'étape F, pour augmenter les performances de blindage neutronique, 5 cm de
polyéthylene supplémentaires ont été ajoutés autour du plomb. Comme ce dernier ajout se trouve
autour des 10 cm de plomb, il n’est pas indispensable d’utiliser du polyéthyléne enrichi en lithium,
les rayonnements de capture de I'hydrogéne, d’énergie 2223 keV, étant tres fortement atténués
avant d’atteindre le détecteur (99,5 %).

L'utilisation d’un générateur de neutrons GENIE 16 permet plusieurs modes d’irradiation
(continue, ou pulsée avec une période de répétition et une durée des impulsions ajustables). Nous
avons choisi pour cette étude de considérer le cas le plus couramment utilisé pour les mesures dans
la cellule MEDINA, a savoir le chronogramme décrit dans le chapitre Il. Pour rappel, il s’agit d’une
irradiation pulsée de période 1 ms et de durée d’impulsion 50 pus. Un temps d’attente (20 ps) est
également paramétré a la fin de chaque impulsion avant d’ouvrir une fenétre de mesure afin de
permettre une bonne thermalisation des neutrons. L’estimateur MCNP du courant (tally F1) est alors
segmenté en une premiere plage temporelle de 0 a 70 us correspondant a la présence de neutrons
rapides et épithermiques dans la chambre d’irradiation, et une seconde plage temporelle de 70 us a
10 ms apres I'impulsion correspondant aux fenétres de mesure entre les impulsions (voir illustration
Figure 67). De par la rapide thermalisation des neutrons émis dans la cellule MEDINA, cette derniere
plage temporelle ne comprend plus que des neutrons proches de I'énergie thermique.
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Figure 67. Chronogramme d’irradiation pulsée le plus couramment utilisé dans MEDINA, allure du flux thermique du a la
premiére impulsion pour une constante de décroissance de 2,3 ms et fenétres temporelles d’estimation des courants de
particules correspondantes, dans MCNP.

Afin d’obtenir le nombre de particules (neutrons ou photons) traversant chaque surface par
unité de temps, le résultat de I'estimateur MCNP de courant F1 est multiplié par la valeur de
I'émission du générateur de neutrons déterminée dans la référence [Havenithl5],
(7,18 £ 0,93) x 107 s, Les valeurs correspondantes a la configuration initiale sont répertoriées dans le
Tableau 15 pour les neutrons et le Tableau 16 pour les photons. Les incertitudes absolues
mentionnées prennent en compte les fluctuations statistiques de la simulation et I'incertitude sur
I’émission neutronique.
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Tableau 15. Courants de neutrons (s!) entrant par chaque face de la géométrie simplifiée du cristal de germanium et
valeur totale pour la configuration actuelle de la cellule MEDINA.

Config. initiale Droit Gauche Haut Bas Avant  Arriére Total
neutron > 1 MeV 6000+ 4700+ 4320+ 4310+ 14100 1040+ 34500z
pendant les impulsions 780 610 560 560 + 1830 135 4480

neutron <1 keV pendant 4400+ 4500+ 4400+ 4500+ 8000+ 1200 27000

les impulsions 570 590 570 580 1000 20 3500
neutron <1 keV entreles 190+ 190 + 180 + 180 + 1450 5043 2200 %
impulsions 20 20 20 20 190 - 290

Tableau 16. Courants de photons (s!) entrant par chaque face de la géométrie simplifiée du cristal de germanium et
valeur totale pour la configuration actuelle de la cellule MEDINA.

Config. initiale Droit Gauche Haut Bas Avant Arriére Total

4,4 MeV pendant les 1240 + 780 650+ 630z 3100 110 £ 6500 *

impulsions 160 100 80 80 400 15 850

intégrale > 50 keV 6700+ 5800+ 5600+ 5600+ 12400+ 1700 37800+
pendant les impulsions 870 760 730 730 1600 220 4900

2,2 MeV entre les 100 300 £ 520

. . 305 304 40+ 6 (*)

impulsions 15 40 70
4,9 MeV entre les 100 + 100 + 90 + 100 + 160 + 1042 580 +

impulsions 15 15 15 15 20 - 80

intégrale >50 keVentre 1800+ 1800+ 1900+ 2000+ 4000z 460+ 12100
les impulsions 240 240 250 270 520 60 1600

(*) Résultats non pertinents car tres faible précision statistique de simulation (>> 5 %)

Les neutrons d’énergie supérieure a 1 MeV étant a 'origine de la dégradation de la résolution
des cristaux de germanium, les courants de neutrons pendant les impulsions du générateur ont été
considérés dans un premier temps pour des énergies supérieures a 1 MeV. Dans un second temps,
afin de quantifier également la présence de neutrons thermiques pendant les impulsions, les
courants ont également été considérés pour des énergies inférieures a 1 keV, comme pour les
courants entre les impulsions. Concernant le bruit de fond gamma, les rayonnements principaux
pendant et entre les impulsions ont été considérés, i.e. la raie d'énergie 4,4 MeV de collision
inélastique avec des neutrons rapides sur les noyaux de I'isotope *C pendant les impulsions, et les
raies a 2,2 MeV et 4,9 MeV de capture radiative des neutrons thermiques par les isotopes *H et 12C.
En plus de ces indicateurs, le courant photonique total a aussi été considéré au-dela d’une énergie
seuil fixée a 50keV. Les spectres de courants totaux neutrons et gamma sont représentés
respectivement en Figure 68 et Figure 69.
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Figure 69. Courants de photons gamma totaux pendant les impulsions en bleu et entre les impulsions en rouge.
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A partir de ces valeurs de référence, on peut constater une bonne symétrie des courants de
neutrons de faibles énergies pendant et entre les impulsions (cotés droit, gauche, haut et bas du
cristal de germanium), révélant ’homogénéité du flux de neutrons thermiques autour du détecteur
germanium. Cette homogénéité est confirmée par la symétrie des courants de photons d’énergie
4,9 MeV provenant principalement des captures radiatives de 'isotope *2C du graphique entourant le
détecteur. La présence de plaques de fibres de carbone (contenant 6 % en masse d’isotope 'H), pour
soutenir les blocs graphite du haut de la chambre d’irradiation, induit par contre un courant de
photons d’énergie 2,2 MeV plus important sur le haut du détecteur. On notera que la plaque
tournante des flts, positionnée dans le bas de la chambre d’irradiation, est également faite de fibres
de carbone. Toutefois, celle-ci représente un volume plus de 3,5 fois inférieur a celui des plaques
supérieures. Le bas du détecteur ne montre donc pas un courant a 2,2 MeV aussi élevé que le haut
du détecteur. Concernant les courants de neutrons de haute énergie et de photons pendant les
impulsions, la position du générateur de neutrons par rapport au détecteur (Figure 63) induit un
courant plus élevé sur le coté droit du cristal de germanium. D’autre part, on remarque que la face
avant montre des valeurs de courant 2 a 3 fois supérieures aux faces latérales qui sont entourées de
blocs graphite qui agit comme un premier écran aux neutrons et rayonnements gamma produits
dans la cellule. Enfin, la face arriére présente des valeurs de courant tres faibles par rapport aux faces
latérales (d’un facteur 4 a 10), en dehors des neutrons d’énergie inférieure a 1keV entre les
impulsions pour lesquelles le facteur n’est que de 1,5, principalement a cause de la réflexion des
neutrons de faible énergie sur le graphite entourant le détecteur.

Afin de quantifier les efficacités du blindage des différentes configurations simulées (A, B, C, D, E
et F), les rapports entre les courants de la configuration initiale et ceux de chaque configuration
d’écrans sont calculés et représentés en Figure 70, Figure 71, Figure 72 et Figure 73 (les valeurs sont
reportées dans I'annexe 3 de ce mémoire de thése). Seule la face arriére, représentant une faible
composante des bruits et possédant une trés faible précision statistique de calcul n’a pas été
représentée dans ces figures. En outre, un rapport « Total » sur la somme des courants sur toutes les
faces du cristal de germanium, est présenté.
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Figure 70. Rapports des courants de neutrons entre la configuration initiale et les différentes configurations d’écrans (A,
B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite/Gauche/Haut/Bas) en haut, (Avant/Total) en bas, ou « Total » est
le rapport des courants totaux, pendant les impulsions neutroniques.
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Figure 71. Rapports des courants de neutrons entre la configuration initiale et les différentes configurations d’écrans (A,
B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite/Gauche/Haut/Bas/Avant/Total), ou « Total » est le rapport des
courants totaux, entre les impulsions neutroniques.
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Figure 72. Rapports des courants de photons entre la configuration initiale et les différentes configurations d’écrans (A,
B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite/Gauche) sur la figure du haut, (Haut/Bas) sur celle du milieu,

(Avant/Total) en bas, ou « Total » est le rapport des courants totaux, pendant les impulsions neutroniques.
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Figure 73. Rapports des courants de photons entre la configuration initiale et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F)
pour chacune des faces du cristal (Droite/Gauche) sur la figure du haut, (Haut/Bas) sur celle du milieu, (Avant/Total) en
bas, ou « Total » est le rapport des courants totaux, entre les impulsions neutroniques.
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A propos des rapports de courants des raies gamma a 4,4 MeV, 2,2 MeV et 4,9 MeV en
Figure 73, on remarque de fortes incertitudes provenant de la statistique de simulation des
configurations d’écrans. En effet, le nombre déja faible de particules traversant chaque surface de la
géométrie simplifiée du cristal de germanium est fortement réduit par I'ajout de matériaux
absorbants. Cela implique alors des temps de convergence bien plus importants pour les simulations.
Les valeurs de rapport pour ces raies gamma peuvent alors étre entachées d’un biais de simulation.
Cependant, on note que la difficulté de convergence des simulations traduit la forte réduction des
bruits de fond correspondants.

On observe que les ajouts simples de graphite (configurations A et B) permettent de réduire les
bruits de fond neutron et gamma pendant les impulsions neutroniques (Figure 70 et Figure 72), mais
n’influencent que légerement les bruits de fond entre celles-ci (Figure 71 et Figure 73). L'ajout
progressif de plomb (configurations C et D) entraine une trés forte diminution des bruits de fond
gamma pendant et entre les impulsions du générateur (Figure 72 et Figure 73), mais amene
également une légére augmentation des courants de neutrons par réaction (n,2n), voir Figure 70 et
Figure 71. Le remplacement d’une partie du graphite par du polyéthyléne enrichi au lithium
(configuration E) permet non seulement de réduire les courants de neutrons pendant et apres les
impulsions (Figure 70 et Figure 71) mais également les courants de photons aprés les impulsions
(Figure 73). En effet cela permet notamment de réduire la quantité de graphite en face avant du
détecteur, et donc le nombre de captures radiatives de lisotope !*C. Enfin lintégration de
polyéthylene autour du plomb (configuration F) permet de réduire les courants de neutrons rapides
et de basse énergie pendant les impulsions (Figure 70) sans dégrader de maniere significative les
performances de blindage gamma atteintes précédemment (Figure 72 et Figure 73).

Finalement, pendant les impulsions du générateur de neutrons, la configuration de blindage
complet (F) permet de réduire le bruit de fond gamma et des neutrons de haute énergie d’un facteur
5 (valeur globale sur I'ensemble des faces du cristal de germanium, Figure 70 et Figure 72). Entre les
impulsions, le bruit de fond gamma est globalement réduit d’un facteur 4 (Figure 73), et celui des
neutrons de basse énergie d’un facteur 2 (Figure 71). On pourra remarquer que les courants de
photons gamma et des neutrons de haute énergie sur la face avant du cristal ne peuvent étre réduits
de maniére significative sans modifier I'efficacité de détection des rayonnements gamma émis
depuis le colis de déchets radioactifs.

L'influence de la nouvelle configuration F sur le flux de neutrons thermiques induit dans la
cellule MEDINA a également été calculée a l'aide de I'estimateur MCNP de flux ponctuel F5,
décomposé en temps. En effet le temps de vie des neutrons thermiques dans MEDINA, étudié dans la
référence [Mildenberger15], est un parameétre important pour les performances de I'activation
neutronique. L'estimation du flux de neutrons d’énergie inférieure a 1 keV en fonction du temps a
été réalisée au centre de la chambre d’irradiation en I'absence du colis de déchets radioactif, et est
représentée sur la Figure 74. Comme on peut le constater, le temps de vie des neutrons au centre de
la cellule est réduit de seulement 11 % et la modification de MEDINA est sans influence sur I'intégrale
du flux de neutrons qui est identique (supérieure de 0,1 %) a celle de la configuration initiale aux
incertitudes statistiques de calcul prés (< 0,1 %).
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Figure 74. Temps de vie des neutrons basses énergies (E < 1 keV) au centre de la cellule MEDINA vide, calculé a partir de
I'estimateur de flux MCNP F5 pour la configuration initiale et pour celle offrant les meilleures performances en termes de
blindage.

L'effet sur le flux de neutrons interrogateur a également été étudié dans un cas plus réaliste de
mesure sur un colis de déchets. Dans ce cas, un fit métallique de 200 L contenant une matrice béton
(voir Tableau5 au chapitre Ill) avec 60g de chlore répartie de maniére homogéene (200 ppm
[Mauerhofer14]) a été simulée dans la cellule MEDINA originale et avec la nouvelle géométrie (F). Le
taux de capture de I'isotope **Cl, réparti de maniére homogéne dans ce type de matrice, a alors été
calculé a I'aide de I'estimateur MCNP de flux F4 convolué avec les sections efficaces de capture
radiative de cet isotope. Ce dernier est souvent utilisé pour la calibration des systémes de mesure
par activation neutronique pulsée ainsi que pour la validation des simulations numériques
[Mauerhofer13, Mauerhofer14, Naqvil5b]. Afin de prendre en compte les effets de matrice, le flt de
200 L a été segmenté de la méme maniere qu’illustré en Figure 11 dans le chapitre lIl. Les taux de
capture volumique sont alors représentés, pour chaque sous cellule, en Figure 75. On constate que la
configuration d’écran (F) n’induit pas de variation significative par rapport a la configuration initiale
de la cellule MEDINA.
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Figure 75. Taux de capture radiative volumique (cm-3:s1) de I'isotope 35Cl contenu dans un colis de déchet bétonné,
calculé dans chacun des sous volumes d’un fat de 225 L (voir Figure 11 au chapitre IIl) simulé dans la cellule MEDINA pour
la géométrie initiale et celle offrant les meilleures performances de blindage.

De plus, la configuration d’écran envisagée n’introduisant pas d’élément supplémentaire dans le
champ de vue du détecteur, I'efficacité de détection des rayonnements gamma émis depuis le colis
de déchets n’est pas modifiée (moins de 1% de variation pour une incertitude statistique de
simulation de 0,1 %).

Les modifications permettant les meilleures performances de blindage du détecteur dans la
cellule MEDINA n’affecteront donc pas de maniére significative les performances actuelles de la
cellule.

III. Validation expérimentale de I'effet des
écrans

II1.1. Mesures dans la cellule MEDINA

La configuration finale (F) exposée précédemment impliquerait d'importantes modifications de
la cellule MEDINA. Des expériences étant actuellement en cours sur cette installation, il n’est pas
possible pour l'instant d’implémenter de tels changements. Il a donc été décidé d’effectuer une
validation expérimentale de I'apport des écrans a partir de modifications simples consistant en
I'ajout de quelques blocs de graphite et briques de plomb entre le générateur de neutrons et le
détecteur. Les six configurations réalisées sont représentées en Figure 76.
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GPb.2 (graphite + plomb n°2)

GPb.1 (graphite + plomb n°1)

Figure 76. Photos des configurations simples d’écrans implémentées dans MEDINA ou I'on peut observer : 1) un bloc
graphite de 70 cm x 20 cm x 10 cm; 2) un bloc graphite de 50 cm x 20 cm x 10 cm; 3) un bloc graphite de 40 cm x 20 cm x
10 cm; 4) un bloc graphite de 20 cm x 20 cm x 10 cm; 5) huit ou 10 briques de plomb de 10 cm x 10 cm x 5 cm.

Le bruit de fond gamma actif est alors mesuré, pour chacune des configurations, entre les
impulsions de neutrons de 14 MeV, pendant une durée totale d’irradiation de 7200s, selon le
chronogramme utilisé pour les simulations numériques (durée d’impulsion de 50 ps, délai entre la fin
de I'impulsion et la mesure de 20 us, acquisition des spectres gamma d’activation jusque la fin de la
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période de répétition de 1 ms). La tension du générateur est fixée a 85 kV, et le courant a 40 pA,
résultant en une émission neutronique de 'ordre de (7,18 + 0,93) x 107 s’* [Havenith15]. L’acquisition
des spectres est faite en mode ZDT (Zero Dead Time, voir au paragraphe 1.3 du chapitre 1) du logiciel
GammaVision-32 (ORTEC). Le spectre correspondant a la configuration initiale est représenté en
Figure 77.
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Figure 77. Bruit de fond gamma mesuré entre les impulsions neutroniques pour la configuration initiale de la cellule
MEDINA. Le spectre entier (en haut) montre les raies promptes de capture radiative induites par les neutrons thermiques

et I'agrandissement de 100 keV a 1000 keV (en bas) montre des raies gamma d’activation induites par les neutrons
rapides.

On peut remarquer la présence d’une traine significative sur la gauche des raies gamma
représentées sur la Figure 77. Ceci est dU a la dégradation du cristal de germanium par les neutrons
de haute énergie provenant du générateur. Un recuit du cristal de germanium a été planifié a la suite
de ces mesures.
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Afin de quantifier 'impact des écrans sur le bruit de fond gamma, les taux de comptage des
raies promptes de capture radiative des isotopes 'H et 2C, ainsi que le taux de comptage total des
spectres gamma (au-dela d’une énergie de 50 keV) ont été déterminés. La cellule MEDINA n’étant
pas pourvue de détecteur de neutrons, I'impact des écrans sur le bruit de fond neutronique a été
évalué a partir des raies gamma d’activation induites par des neutrons rapides. Il est ainsi possible de
contréler le flux de neutrons rapides autour du détecteur a partir du taux de comptage de le raie
gamma d’énergie 844 keV émise par décroissance de I'isotope 2’Mg (T 12 = 9,46 min) produit dans
I’enceinte en aluminium du détecteur par réaction (n,p) sur l'isotope ?’Al. Cette réaction est induite
par des neutrons d’énergie supérieure a 1,9 MeV (voir section efficace en Figure 78). Il est également
possible de contréler le flux de neutrons rapides au niveau du détecteur a partir des réactions
%Ge(n,2n) et "2Ge(n,2n), avec des énergies seuil de 9,6 et 10,9 MeV, respectivement (voir Figure 78).
Ces réactions résultent en I'’émission de rayonnements gamma a 140 et 197 keV a partir des
décroissances respectives des isotopes °MGe (Ti2 =47,7 s) et "'™Ge (T12 = 20,4 ms). Les taux de
comptages des rayonnements gamma prompts et retardés des isotopes mentionnés précédemment,
mesurés pour la configuration initiale ainsi que les six configurations simples de blindage, sont
résumés dans le Tableau 17. Les bruits de fond neutronique et gamma sont plus ou moins réduits
suivant la configuration considérée.
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Figure 78. Sections efficaces de réactions d'activation par des neutrons de haute énergie sur les isotopes 2’Al, 72Ge et
75Ge.
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Tableau 17. Taux de comptage des rayonnements prompts de captures radiatives et retardés d'activation neutronique
des isotopes Al et Ge (moniteurs du flux de neutrons rapides) pour la configuration originale de MEDINA (référence) et
pour les configurations simples d’écran testées expérimentalement (G.1, Pb.1, GPb.1, G.2, Pb.2, GPb.2).

Taux de comptage des raies gamma promptes (s)

Isotope E, (keV) Réf. G.1 Pb.1 GPbh.1 G.2 Pb.2 GPh.2
12¢ 1262 43+1 391 351 35+1 401 231 22+1
H 2223 103+1 98+2 98 +2 95+2 1002 65%1 671
12¢ 3684 271 271 22+1 221 251 14+1 14+1
12¢ 4945 511 47+ 1 42 +1 42+1 471 28+1 271
Intégrale
>50 27300 24800 26700 24500 25750 23450 22550
de spectre

Taux de comptage des raies dues a I’activation par les neutrons rapides

(s?)
Isotope E, (keV) Réf. G.1 Pb.1 GPb.1 G.2 Pb.2 GPb.2
75mGe
i 140 157+2 102+3 153%2 91+2 112+3 148+4 1083
(retardé)
71mGe
i 197 148 +2 812 147 +2 67t1 93+1 139+3 86+2
(retardé)
Mg 844 53+ 33+ 4,9 + 2,6+ 36+ 4,7 + 2,4+
(retardé) 0,2 0,2 0,3 0,2 0,2 0,3 0,2

Notons qu’a cause du taux de comptage trés élevé et de la saturation de I'électronique pendant

les impulsions neutroniques du générateur, les effets des écrans sur les rayonnements gamma émis

pendant ces impulsions n’ont pas pu étre déterminés expérimentalement.
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II1.2. Simulation MCNP et comparaison des
résultats

Les effets de ces configurations d’écrans simples ont ensuite été étudiés par simulation MCNP
[MCNPS5], toujours avec le méme chronogramme. Les variations des courants totaux (somme sur
I’'ensemble des faces du détecteur) engendrées par les écrans sont calculées et comparées aux
variations des taux de comptage des raies gamma mesurés et reportés dans le Tableau 17.

Les réductions des courants obtenues par simulation MCNP pour les raies gamma promptes de
capture radiative des isotopes 'H and *C peuvent directement &tre comparées avec les réductions
des taux de comptages expérimentaux correspondants. En effet, ces derniéres, bien connues et
incluses dans la base de données ENDF/B-VII, sont gérées par les simulations MCNP. En ce qui
concerne les raies gamma retardées d’activation neutronique, celles-ci ne sont pas produites dans
MCNP5, ni dans la version MCNPX 2.4.0 disponible dans le cadre de ces travaux de these, et ne
peuvent pas étre directement comparées aux résultats expérimentaux. On notera toutefois que des
versions plus récentes de MCNP incluent des émissions de rayonnements gamma retardées
[Durkee09, MCNPX260, MCNP6] et présentent donc un intérét pour de futurs travaux de R&D,
notamment sur les rayonnements gamma retardés de fission (a la suite de ceux présentés au
Chapitre Il1).

Par ailleurs, il faut aussi tenir compte du fait que les isotopes du germanium émettant les
rayonnements d’activation a 140 et 197 keV sont non seulement produits par activation par les
neutrons rapides via des réactions (n,2n), comme évoqué au paragraphe lll.1 précédent, mais
également par capture neutronique (voir sections efficaces en Figure 79).

500+

— Ge-70: (n,g)
Ge-74 : (n,g)

Section efficace (b)

0,001 L

1E-41

1E-11 1E-10 1E-9 1E-8 1E-7 1E-6 1E-5 1E-4 0,001 0,01 0.1 1 10
Energie des neutrons incidents (MeV)

Figure 79. Sections efficaces de capture radiative des isotopes 7°Ge et 7“Ge.

En effet, bien que I'enceinte du détecteur soit recouverte d’un écran de lithium (°Li) pour
réduire le flux de neutrons thermique atteignant le cristal, les simulations réalisées précédemment
dans ce chapitre montrent que des neutrons de basses énergies (< 1 keV) atteignent la surface du
cristal, notamment par la face avant. Les taux de comptages mesurés des raies gamma émises par les
isotopes du germanium ne refletent donc pas uniquement |'effet des écrans sur la composante
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rapide du flux de neutrons. Afin de pouvoir réaliser la comparaison avec les valeurs expérimentales,
les simulations ont été reprises de maniére a calculer non plus les courants de particules, mais les
taux de réaction sur chacun des isotopes d’intérét *Al(n,p), °Ge(n, ), "*Ge(n,2n), "*Ge(n, y) et
78Ge(n,2n). Pour ces nouvelles estimations, la géométrie coaxiale détaillée du cristal a été utilisée
(Figure 62). De plus, seulement une fraction des réactions (n,y) et (n,2n) produisent les isotopes
métastables responsable de I'émission gamma mesurée. Or MCNP calcul le taux de production des
isotopes 'Ge et °Ge sans distinction entre les états isomére ou non. Il a donc été décidé de
pondérer les taux de réaction calculés par simulation MCNP avec les sections efficaces de production
connues de chacun des isoméres, afin d’en déduire les taux de production des isotopes "'™Ge and
>mGe, selon les équations (19) et (20):

Tyl "Ge]

Omp| Ge] + Oy Ge]

R71m¢, = R70,,(ny) X X hzo,, + R72.,(n2n)

« Omam| TGe] < ho,
Omam| Ge] + 0 om)| " Ge] o

(19)

R+4 = 1730 x 0,082* x 0,207 + 680 x 0,382 x 0,275
Mge

“rapport des sections efficaces de production a ’énergie thermique, voir détails dans le texte ci-dessous

O(ny) [75mGe]

O(ny) [75mGe] + 0wy [75Ge]

R75mGe = R74ae(n.y) X X h74ae + R76Ge(n,2n)

0 (n,2n) [75mGe]

X
0 (n,2n) [75mGe] + On2n) [75Ge]

X h76ae (20)

Rysmg, = 520 X 0,478 x 0,364 + 1180 x 0,799 x 0,077

Avec

Ragony) taux de réaction (n,y) de l'isotope *Ge (s!) calculé avec MCNP ; pour
I'application numérique, les résultats MCNP pour la configuration de
référence ont été multipliés par le volume du cristal, la densité
atomique du germanium et une émission neutronique de 7,18 x 10”s?,

Rago(nzn) : taux de réaction (n,2n) de I'isotope AGe (s}),
hy abondance naturelle de I'isotope *Ge [Erdtmann76],
Ge

G(m,)[AGe], a(n,Zn)[AGe]: sections efficaces de production des isotopes “Ge [Erdtmann76]
(A=71,71m, 75, ou 75m).
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Les sections efficaces 0(,,,) sont tabulées pour des neutrons thermiques ou sous la forme d’une
intégrale de résonnance au dela de 0,5 eV. Or, les simulations MCNP montrent que plus de 95 % des
réactions (n,y) dans le cristal de germanium sont induites par des neutrons d’énergie supérieure a
1 eV, les neutrons thermiques étant atténués de maniére significative par le lithium (°Li) disposé
autour du détecteur. Au vu de ces résultats, il a été choisi de considérer les intégrales de
résonnances. D’autre part, pour l'isotope "°Ge, seule I'intégrale de résonance cumulative (sans
distinction entre les isotopes *™Ge and 7'Ge) est donnée dans la référence [Erdtmann76]. Par
conséquent, le rapport d’embranchement o(’'™Ge) / (o("Ge) + o("*™Ge)) des neutrons thermiques a
été appliqué, i.e. 0,082.

Les performances de chaque configuration d’écrans sont alors évaluées a partir d’un rapport

d’observables. Pour la mesure, il s’agit des taux de comptage des raies gamma considérées,

I ot 0227

désignées Oref ceran F€SPECtivement pour les configurations originale de la cellule MEDINA et

des différents écrans. Pour la simulation, les observables sont les courants de photons ou les taux de
réactions neutroniques, désignées 0%?”’3 et ngflvrf respectivement pour les configurations originale
de la cellule MEDINA et des différents écrans. L'accord entre expérience et simulation est alors

évalué a I'aide du rapport:

mcnp 0% -1
re re
R= <0MCNP> X <0exp ) (21)

ecran écran

Les valeurs de R correspondantes aux moniteurs gamma et neutron sont illustrées
respectivement en Figure 80 et Figure 81. Les incertitudes représentées sur ces figures tiennent
compte des incertitudes statistiques de mesure et de simulation.

« 16 . . . . . .
¢ 1262 keV 02223 keV ~ 3684 keV x 4945 keV x tot
1,4 -

1,2 -

08 -

0,6 -

0,4 ' ' ' ' ' '
Gl Pb1 GPbl G2 Pb2 GPb2

Figure 80. Rapport R de I'équation (21), représentatif de I'accord entre expérience et simulation pour I'efficacité du
blindage gamma des configurations de la Figure 76.
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o 16

© 140 keV 0 197 keV ~ 844 keV |

1,4 -

1,2 -

08 - I
06 -
0,4 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
G1 Pb1 GPb1 G2 Pb2 GPb2

Figure 81. Rapport R de I'équation (21), représentatif de I'accord entre expérience et simulation pour I'efficacité du
blindage neutronique des configurations de la Figure 76.

Les résultats de simulation par rapport au bruit de fond gamma sont en accord avec les mesures
a +20 % (Figure 80). Les plus grands écarts entre simulation et expérience sont observés pour les
taux de comptage totaux des spectres gamma des configurations Pb2 et GPb2. Ces écarts
s’expliquent par la présence d’une grande quantité de plomb (environ 110 kg) proche du détecteur
pour ces deux configurations (voir Figure 76), résultant en une contribution significative au taux de
comptage due au rayonnement prompt de capture neutronique de l'isotope ?°’Pb (raie gamma
d’énergie 7368 keV). Or il se trouve que ces rayonnements sont absents des spectres de simulation
MCNP, car cette raie ne figure pas dans la base de donnée ENDF/B-VII utilisée ici. Concernant les
moniteurs des neutrons rapides, on observe des écarts plus importants entre simulation et
expérimentation (Figure 81). Ceux-ci sont principalement dus a I'utilisation d’observables différentes
pour la quantification de I'efficacité du blindage des configurations testées. A propos des moniteurs
germanium, I'impact sur la raie gamma a 140 keV est reproduit correctement par la simulation, alors
que celui sur la raie a 197 keV présente des écarts atteignant prés de 50 %. Cette différence provient
probablement de I’hypothése faite sur le rapport o("'Ge) / (o(’*Ge) + o("'™Ge)). En effet, comme
nous pouvons le voir dans la référence [Erdtmann76], les rapports d’embranchement relatifs entre
les niveaux fondamental et métastable d’autres isotopes du germanium tels que °Ge et °™Ge, ou
7Ge et ""MGe, ne sont pas identiques pour les différents domaines en énergie des neutrons
(thermiques et résonnances). On notera par exemple qu’avec un rapport arbitraire de 0,25 a la place
de celui de 0,082 utilisé ici pour le rapport o("*"Ge) / (o("*Ge) + o("*™Ge)), I'impact sur la raie gamma
a 197 keV serait reproduit avec la méme concordance que la raie gamma a 140 keV. Les autres
données de la référence [Erdtmann76], rapportées dans le Tableau 18, montrent qu’un ratio de 0,25
est tout aussi plausible que celui de 0,082 utilisé.
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Tableau 18. Rapports d’embranchement relatifs entre les niveaux fondamental et métastable des isotopes du 75Ge et
5mGe, 77Ge et 77mGe [Erdtmann76].

Energie des neutrons  o(”*™Ge) / (o(’°Ge) + 6(”"Ge)) o(""™Ge) / (o("’Ge) + o("""Ge))

Thermique 0,373 0,648

Epithermique

0,478 0,388
(E>0,5eV)

Une meilleure appréciation des effets des différents écrans par rapport aux neutrons pourrait
étre obtenue par intégration d’un détecteur de neutrons a proximité du détecteur germanium dans
la cellule MEDINA. Une autre possibilité serait de mesurer le rayonnement prompt de collision
inélastique induit par les neutrons rapides sur le germanium, ce qui serait envisageable en utilisant
une électronique a fort taux de comptage, ou en paramétrant le générateur de neutrons de maniére
a limiter le taux de comptage pendant I'émission neutronique (émission continue a faible niveau par
exemple). D’autre part, il est également envisageable d’améliorer les simulations en intégrant
I’émission des rayonnements gamma retardés d’activation neutronique avec les derniéres versions
de MCNP [MCNPX260, MCNP6]. Néanmoins, la comparaison entre simulation et expérience pour les
configurations simples étudiées ici est globalement satisfaisante et permet de valider I'ordre de
grandeur des améliorations que des écrans supplémentaires pourraient apporter, c’est-a-dire des
réductions de l'ordre d’un facteur 5 et 4 des bruits de fond de neutrons rapides et gamma,
respectivement, avec la configuration la plus performantes (F) présentée au paragraphe Il.

IV. Conclusion

Le modéle MCNP de la cellule MEDINA a été utilisé pour étudier la possibilité d’améliorer le
blindage neutronique et photonique du détecteur germanium. Le bruit de fond gamma est
principalement d{ aux réactions de capture radiative induites par des neutrons thermiques sur les
isotopes 12C des murs en graphite de la cellule MEDINA, alors que le bruit de fond neutronique est
surtout di aux neutrons rapides et épithermiques provenant du générateur jusqu’au cristal de
germanium, de maniere directe ou apreés diffusion. Dans une moindre mesure, un certain nombre de
neutrons de basse énergie atteignent également le cristal de germanium, mais I'écran en lithium 6
autour du détecteur permet de limiter fortement cette contribution.

Les résultats de simulation numérique montrent qu’il est possible de réduire le bruit de fond
gamma d’un facteur 4 et le bruit de fond neutronique d’un facteur 5 et 3, respectivement pour les
neutrons de haute et basse énergie (respectivement supérieure a 1 MeV et inférieure a 1 keV)
pendant les impulsions. Un moindre effet est obtenu au niveau des neutrons de basse énergie entre
les impulsions, qui est réduit d’un facteur 2. Il est important de signaler que ces améliorations ont été
atteintes sans modification notoire des performances actuelles de la cellule de mesure (flux
interrogateur, temps de vie des neutrons thermiques, efficacité de détection).

Dans une premiére étape de validation expérimentale, des configurations simples de blindage
du détecteur ont été implémentées dans MEDINA. Les performances de ces blindages au niveau du
bruit de fond gamma ont été contrdlées a partir des mesures des rayonnements gamma prompts de
capture radiative des isotopes de I’hydrogene et du carbone. Pour les performances du blindage vis-
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a-vis des neutrons, les controles ont été réalisés a I'aide des rayonnements gamma retardés des
produits d’activation de I'aluminium (capot du détecteur) et du cristal de germanium. Ces
configurations simples ont ensuite été simulées a I'aide du code MCNP et les performances du
blindage estimées a partir des courants de photons et des taux de réactions neutroniques,
respectivement pour les bruits de fond gamma et neutron. Les facteurs de réduction simulés étant
compatibles avec ceux mesurés, on peut raisonnablement penser que I'implémentation de I'écran le
plus efficace, déterminé a partir des simulations numériques, permettrait d’améliorer de facon
significative (au moins un facteur 2) les limites de détections actuelles de la cellule MEDINA,
présentées dans le Tableau 14 de ce chapitre IV et au paragraphe IlIl.4 du chapitre lll, ainsi que le
temps d’irradiation du détecteur avant d’observer une détérioration significative de la résolution due
aux dommages induits par les neutrons rapides. Alternativement, I'amélioration des blindages
gamma et neutronique peut aussi permettre d’augmenter le niveau du flux neutronique
interrogateur, autre voie d’'amélioration possible des performances de MEDINA.

Enfin, dans le cadre de I'amélioration de I'interprétation des mesures d’activation neutronique,
un nouvel outil de spectrométrie gamma développé au CEA LIST, SINBAD [Barat07, Rohéel5] a été
comparé au logiciel actuellement utilisé, Gamma-W, au niveau de I'extraction des aires nettes (voir
Annexe 5). La comparaison réalisée sur un spectre d’activation neutronique pulsée, riche en raies
gamma, a permis d’apprécier la rapidité du traitement automatique de SINBAD, permettant une
analyse compléete en quelques dizaines de minutes contre plusieurs heures pour I'analyse raie par
raie a I'aide du logiciel actuel.
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Conclusion

L'objet de cette thése est I'étude de I’activation neutronique avec un générateur de neutrons
pulsé. Cette étude s’est appuyé sur des simulations numériques au moyen du code de transport
MCNP et sur des mesures expérimentales, d’une part dans I'optique de qualifier le modéle et
d’optimiser la cellule MEDINA (FZJ), et d’autre part pour étudier la faisabilité d’une nouvelle
technique de mesure de rayonnements gamma retardés de fission dans des colis de 225 L a partir
des rendements d’émission estimés au préalable dans la cellule REGAIN (CEA Cadarache).

Dans un premier temps, les rayonnements gamma prompts de capture neutronique
d’échantillons d’éléments purs ou de composés chimiques ont été mesurés sous irradiation pulsée.
Ceci a permis d’identifier les raies gamma significatives associées a certains isotopes représentatifs
de toxiques chimiques: Al, Be, Cl, Cu, Se, Sr et Ta. Ces résultats expérimentaux ont alors été
comparés aux résultats obtenus par simulation avec le code MCNP en deux étapes de calcul. La
premiéere de ces deux étapes consiste en une estimation du taux de capture radiative de I'élément
d’intérét dans I’échantillon, divisé en segments concentriques afin de prendre en compte les effets
d’atténuation neutroniques et gamma, en utilisant I’estimateur de flux F4 de MCNP, convolué avec la
section efficace de capture grace a la carte FM4. La seconde étape consiste a réémettre au niveau du
terme source (carte SDEF) les rayonnements gamma de capture depuis les différents segments de
I’échantillon, proportionnellement aux taux de capture précédemment calculés et en appliquant les
intensités de production de ces raies issues de tables de données nucléaires. Dans cette deuxieme
étape de calcul, le spectre gamma est obtenu avec I'estimateur F8 qui fournit I’histogramme des
dépobts d’énergie dans le détecteur germanium. Cette approche de calcul s’est avérée nécessaire
pour pallier aux lacunes des données de production de ces rayonnements dans les bibliotheques
utilisées par MCNP et introduire les données manquantes entre les deux étapes. Ceci a permis
d’apprécier I'impact sur I'accord expérience - calcul des bases de données nucléaires en comparant
quatre bases de données publiées (ou mises a jour) entre 1981 et 2013. Les bibliothéques les plus
récentes (AIEA 2007 et ENSDF 2013), qui donnent des résultats similaires, sont les plus complétes et
conduisent globalement au meilleur accord expérience — calcul. Bien que la base de données ENSDF
soit régulierement mise a jour, celle-ci a pour objectif principal I’étude des propriétés des structures
du noyau et non les applications de I'activation neutronique pulsée. Le choix de la base de données
de I'AIEA, spécifiqguement établie pour la mesure des rayonnements gamma de capture radiative,
semble donc la plus adaptée. Elle nécessite cependant de recalculer les intensités en fonction de la
section efficace de capture radiative et de I'abondance naturelle des différents isotopes. Finalement,
les écarts observés entre simulation et expérience sont compris dans une plage de +20 % pour
I'ensemble des raies gamma étudiées [Nicoll5]. Les principales sources d’incertitude sont la
reproduction des effets de matrice dans certains échantillons a forte absorption neutronique et
atténuation gamma, comme par exemple le tantale, la connaissance de l'intensité d’émission du
générateur de neutrons, mesurée auparavant dans MEDINA avec une précision de * 13 %, ainsi
gu’une grande incertitude statistique sur certaines raies gamma peu intenses et situées sur un
continuum Compton élevé en activation neutronique pulsée. L’accord observé permet néanmoins de
valider le modele MCNP de la cellule MEDINA et de l'utiliser pour les études suivantes. Une
amélioration possible du modele serait d’implémenter I'ensemble des données de production des
rayonnements gamma prompts dans les bases de données utilisées par MCNP. L'utilisation du code
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de transport Monte Carlo TRIPOLI, développé par le CEA [Brunl5] serait aussi envisageable apres
implémentation de ces données.

Le modele numérique validé de MEDINA a ensuite été utilisé pour étudier les performances de
la mesure des rayonnements gamma retardés de fission de I"'uranium et du plutonium dans des colis
de déchets de 225 L. Pour cela, les rayonnements gamma retardés d’intérét des isotopes °U et 2*°Pu
ont d’abord été identifiés grace a des mesures d’échantillons d’uranium et de plutonium, réalisées
avant cette thése dans la cellule REGAIN du CEA Cadarache [ClamondO05]. Les rendements d’émission
de ces rayonnements gamma retardés de fission, associés aux isotopes 2*°U et 3°Pu, ont été ici
évalués en exploitant les deux types de mesures réalisées selon la période radioactive des produits
de fission émetteurs de ces raies, une premiere entre les impulsions du générateur et une seconde
apres la fin de l'irradiation pulsée. L'ensemble des rayonnements gamma retardés de fission peut
étre mesuré apreés irradiation ou le bruit de fond résiduel est moins important que le bruit de fond
entre les impulsions. Néanmoins, pour les produits de fission de périodes allant de quelques
secondes a quelques minutes, une meilleure statistique de comptage est obtenue entre les
impulsions. Au-dela d’une période de 10 min, les rayonnements ont été mesurés apres irradiation. La
principale source d’incertitude provient de la précision sur la surface nette des pics de faible
amplitude ou en interférence avec d’autres raies, qui est de I'ordre de 15 % en moyenne mais peut
atteindre 50 % pour certaines raies. Des simulations MCNP ont aussi été réalisées pour déterminer
les taux de fission dans les échantillons d’uranium et de plutonium, l'incertitude associée a ces
estimations pouvant atteindre 50 % [Nicoll6b]. On peut également mentionner I'incertitude sur
I’émission neutronique du générateur, qui était de I'ordre de 10 % pour ces travaux [Perot96]. Les
rendements d’émission des rayonnements gamma retardés de fission obtenus ont été comparés a
des données nucléaires publiées : JEFF3.1 [JEFFO5] pour les rendements de fission, multipliés par les
intensités gamma issues de [LNHB14, NNDC16]. Les ratios entre rendements mesurés et tabulés se
situent dans une plage de 0,7 a 1,55 pour toutes les raies d’intérét étudiées [Nicol16b], ce qui est
satisfaisant compte tenu des incertitudes sur les mesures réalisées dans REGAIN.

Les rendements d’émission des rayonnements gamma retardés de fission mesurés dans REGAIN
ont ensuite été utilisés pour estimer, a I'aide du modéele MCNP de MEDINA, la faisabilité de la mesure
de la matiere fissile répartie de facon homogéne dans un colis de déchets de 225 L, contenant une
matrice d’enrobé bitumineux ou de béton. Une sensibilité similaire, de I'ordre de quelques dizaines
de coups par gramme d’isotope 2*°U ou 2**Pu pour 7200 s d’irradiation (et un temps de mesure aprés
irradiation adapté a la période de chaque produit de fission émetteur) est attendue pour ces deux
types de matrices caractéristiques de déchets radioactifs produits en France et en Allemagne.
Cependant, le haut niveau d’émission gamma des colis bitumés nécessiterait une collimation et
I'utilisation d’écrans, ce qui réduirait drastiquement ce signal utile déja trés faible, rendant la mesure
impossible. La méthode reste néanmoins prometteuse dans le cas de colis de déchets peu irradiants,
comme les déchets bétonnés produits en Allemagne. Pour ce type de matrice, les limites de
détection correspondantes ont été estimées en combinant la sensibilité de détection obtenue par
simulation avec une mesure du bruit de fond actif d’un colis bétonné maquette dans la cellule
MEDINA. Ces limites de détection, comprises entre 10 et 310 g d’isotope #*°U ou 2*°Pu, pourraient
étre améliorées grace a I'optimisation de I'écrantage du détecteur afin de réduire le bruit de fond
gamma. Une réduction du flux de neutrons rapides au niveau du détecteur contribuerait également a
I'amélioration des performances de la méthode en permettant l'utilisation d’un générateur
d’émission nettement supérieure a celle du GENIE 16 (SODERN) employé actuellement, qui est de
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2-10% n/s. Un GENIE 36 permettrait par exemple d’atteindre une émission 10 fois supérieure et
d’autres générateurs DT transportables [ADELPHI], ou accélérateurs linéaires d’électrons couplés a
des cibles de conversion [Saril2], permettraient d’obtenir des flux de l'ordre de 10 n/s. Une
diminution des limites de détection permettrait de vérifier que les déchets radioactifs bétonnés ne
dépassent pas le seuil de classification comme combustible nucléaire en Allemagne, qui est de 15 g
de matiere fissile pour un fat de 200 L.

D’autre part, une autre approche analytique de détermination des limites de détection a été
étudiée (annexe 3), s’appuyant sur des parametres mesurables dans MEDINA. La cohérence avec les
limites de détection déterminées précédemment montre que cette approche est valide pour
déterminer, en premiere approximation, 'ordre de grandeur des performances sans avoir recours a
des simulations Monte Carlo, plus longues et plus complexes.

Enfin I'étude des rayonnements gamma retardés de fission a montré que |'absence
d’information sur la répartition de la matiére fissile induirait une incertitude significative sur sa
quantification. Un moyen de réduire cette incertitude serait de mesurer les rayonnements gamma
retardés émis a plus haute énergie (plusieurs MeV). Cela permettrait également de limiter I'influence
du bruit de fond actif ainsi que celui des déchets radioactifs, qui sont sensiblement plus faibles pour
ces énergies. Quant a la possible contribution au signal des fissions rapides de I'isotope 238U, celle-ci
ne se révele significative, de I'ordre de 40 % au maximum, que dans le cas d’uranium appauvri, c’est-
a-dire pour des teneurs en isotope 2*°U de I'ordre de 0,2 %. Toutefois, méme dans les cas ol cette
contribution ne serait pas négligeable, il serait envisageable de caractériser la masse d’isotope 28U
via sa raie gamma prompte de capture radiative a 4,06 MeV [AIEAQ7] pour effectuer ensuite une
correction. Il est prévu de mesurer a terme dans MEDINA un bloc d’uranium appauvri, ce qui
permettrait de tester la faisabilité de cette approche.

Le modele MCNP de la cellule MEDINA a également été utilisé pour étudier I'amélioration du
blindage photonique et neutronique du détecteur germanium en vue de I'amélioration des
sensibilités de détection. Il serait ainsi envisageable de réduire le bruit de fond gamma d’un facteur 5
et 4, respectivement, pendant et entre les impulsions. Ceci permettrait d’améliorer les limites de
détections actuelles de la cellule MEDINA d’au moins un facteur 2. La réduction de bruit de fond
gamma pendant les impulsions neutroniques serait, quant a elle, un premier pas vers la possible
détection des rayonnements de diffusions inélastiques induits par les neutrons de haute énergie,
pour apporter des informations complémentaires sur la composition des colis de déchets mesurés.
En effet, une des difficultés d’'une telle mesure réside dans le trés fort taux de comptage pendant les
impulsions du générateur, responsable d’un temps mort important. Une irradiation continue serait
de ce point de vue a tester. Concernant le bruit neutronique pendant les impulsions du générateur,
la configuration de blindage envisagée permettrait de réduire d’un facteur 5 et 3, respectivement, les
nombres de neutrons de haute énergie (> 1 MeV) et de basse énergie (< 1 keV) atteignant le cristal
de germanium. Entre les impulsions, un facteur 2 serait obtenu sur le nombre de neutrons de basse
énergie atteignant le cristal, qui est déja faible en raison de I’écran en lithium enrichi au °Li entourant
le capot du détecteur. Le facteur de réduction obtenu pour les neutrons de haute énergie constitue
un des apports essentiels du blindage, permettant d’allonger le temps d’opération du détecteur
avant dégradation de sa résolution en énergie, ou d’envisager I'utilisation d’'une émission
neutronique plus intense a l'aide d’un nouveau générateur de neutrons, ou d’un accélérateur
d’électrons avec une source de conversion adaptée. L'ensemble de ces améliorations permettrait
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notamment de s’approcher des objectifs de I’ANDRA quant a la caractérisation des toxiques
chimiques dans les colis de déchets radioactifs, un seuil de déclaration de 1mg/kg (ppm) étant
actuellement fixé de fagon indicative [ANDRAO2].

Par ailleurs, I'implémentation de configurations simples de blindage dans MEDINA a permis
d’effectuer une premiére validation expérimentale des améliorations prévues par simulation MCNP.

Enfin, compte tenu du temps de traitement manuel tres long des spectres gamma d’activation
neutronique (multitudes de raies gamma), le logiciel SINBAD, développé par le CEA-LIST [BaratQ7,
Rohé15] et basé sur une approche bayésienne non paramétrique, a été testé pour tendre vers un
traitement plus rapide et automatique. Les résultats sont en bon accord avec un traitement manuel a
partir des logiciels du commerce et ont permis une réduction du traitement de quelques heures a
quelques dizaines de minutes, pour ces premiers essais.
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Perspectives

A la suite de ces travaux de these, plusieurs perspectives d’optimisation technique et
d’application de I'activation neutronique sont envisageables.

Au vu des résultats obtenus dans le dernier chapitre concernant I'optimisation du blindage du
détecteur, la configuration la plus prometteuse sera implémentée progressivement dans MEDINA.
Des blocs en graphite puis I'entourage du détecteur en plomb seront réalisés dans un premier temps
et les performances d’écrantage correspondantes seront mesurées expérimentalement. Afin de
contrdler au mieux les flux de neutrons rapides et thermiques, ainsi que I'impact du blindage sur
ceux-ci, il est envisageable d’incorporer, a l'intérieur de MEDINA, des détecteurs de neutrons
adaptés a ces gammes d’énergie, par exemple des compteurs proportionnels gazeux a 3He pour les
neutrons thermiques et des scintillateurs organiques pour les neutrons rapides. Ensuite, du
polyéthyléne enrichi en ®Li pourra étre ajouté comme écran neutronique supplémentaire. Si le
nouveau blindage permet une réduction significative du taux de comptage et donc du temps mort
pendant les périodes d’irradiation, des mesures de rayonnement gamma prompt de collision
inélastique pourront aussi étre envisagées. Néanmoins, il sera probablement nécessaire d’utiliser
une nouvelle électronique capable de supporter des forts taux de comptage, comme le systéme
ADONIS développé par le CEA LIST [Barat13]. Des études supplémentaires en irradiation continue
pourront aussi étre réalisées dans cette optique, afin de limiter le taux de comptage créte par
rapport a une irradiation pulsée. Par la suite, le générateur de neutrons pourra étre remplacé afin de
disposer d’une intensité d’émission supérieure dans le but d’améliorer encore les limites de
détection. Le blindage optimisé contre les neutrons rapides revétira alors une importance cruciale
pour éviter une dégradation rapide de la résolution en énergie du détecteur germanium.

Une autre modification envisageable de la cellule MEDINA serait I'ajout de détecteurs pour
mesurer les neutrons prompts et retardés de fission, afin de disposer d’une cellule mixte permettant
a la fois des mesures d’interrogation neutronique active [Raoux03] en plus de [Iactivation
neutronique pulsée. Une telle combinaison permettrait d’augmenter de maniere significative les
limites de détection des isotopes fissiles, mais il faudra veiller a conserver les performances de
détection des éléments non radioactifs. En effet, ces blocs de détection neutronique comportant du
cadmium ou du bore [Perot96], il serait difficile de caractériser ces toxiques chimiques dans le colis
mesuré, aussi la modularité de la cellule devra étre prise en compte, avec si possible des blocs
amovibles.

D’autre part, I’étude de faisabilité sur la mesure des rayonnements gamma retardés de fission a
ouvert une voie de R&D pour la reprise de déchets anciens et volumineux tels que les flts de 870 L
du CEA. L'estimation de la quantité de matiere fissile dans ce type de colis est essentielle afin
d’assurer la sécurité des transports et des entreposages, en attendant leur stockage a CIGEO. De
nouveaux travaux de thése sont actuellement envisagés sur cette thématique, notamment
I’exploitation des raies de haute énergie (plusieurs MeV) pour limiter les effets d’atténuation. Les
prochaines simulations pourront étre réalisées en générant directement les rayonnements gamma
retardés de fission, mais aussi ceux d’activation qui constituent le bruit de fond, grace aux nouvelles
versions de MCNP [MCNP6] et MCNPX [MCNPX260].
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Néanmoins, comme pour les rayonnements gamma prompts, il est possible que les
bibliotheques utilisées par le code MCNP présentent des lacunes pour certains isotopes. Il sera donc
nécessaire d’effectuer un calcul en deux étapes, comme expliqué précédemment. Afin de reproduire
au mieux les phénomeénes d’atténuation neutron et gamma, il pourra étre envisagé d’implémenter
un programme permettant d’effectuer automatiquement une segmentation optimale de l'objet
mesuré en fonction de ses parameétres physiques et géométriques. De plus, un second programme
pourra étre envisagé afin de définir de maniere automatique la source de photons gamma pour la
seconde étape, a partir des taux de réactions issus de la premiéere étape.

Finalement, bien que le but premier de la cellule MEDINA soit la caractérisation des toxiques
chimiques dans les colis de déchets radioactifs, son domaine d’application potentiel pour la
caractérisation élémentaire est donc bien plus vaste. Par exemple, ce type de mesure peut
également s’appliquer a l'identification de la nature chimique des principaux composants des
matrices des colis de déchets, notamment en vue de la correction des effets de modération et
d’absorption neutronique (H, Cl, B, Cd...) [Loche06]. Ceci représente un intérét considérable pour le
traitement des déchets anciens.

Dans le domaine de I'assainissement et du démantélement, en plus du contréle d’absence de
contamination radiologique, il peut également étre nécessaire d’identifier la nature chimique de
substances inconnues potentiellement toxiques.

De nombreux secteurs hors nucléaire peuvent également étre intéressés par ce type de mesure.
On pourra notamment relever l'intérét industriel de valoriser des déchets conventionnels comme,
par exemple, des terres rares récupérées dans les déchets électroniques. Cette problématique est
d’autant plus importante que ces matieres premieres représentent un enjeu majeur pour le futur, du
fait de leur rareté et de leur utilisation croissante avec le développement des nouvelles technologies
[EU10, 15]. Les déchets électroniques représentent également un enjeu environnemental a cause du
risque de pollution engendré par leur stockage. Toujours sur le plan environnemental, |'activation
neutronique permet de contréler la pollution des eaux et des sols [Khelifi07]. D’un point de vue de la
sécurité nationale, cette méthode de caractérisation peut s’avérer utile pour la détection d’armes
chimiques ou d’explosifs [Vourvopoulos01]. Par exemple, dans le cas d’opération de déminage il est
essentiel de s’assurer de I'absence de substances nocives comme des toxiques de guerre [Bach93].
Notons aussi que I'activation neutronique est employée pour la caractérisation en ligne des crus
cimentiers [Womble05] et que ce type de méthode se développe également pour la caractérisation
en ligne du charbon [Sowerby09], pour la prospection miniere, gaziere et pétroliére [Nikitin10]. De
facon anecdotique, on peut aussi signaler des tests récents de controle qualité de I'alimentation
animale [Elias15]. On pourra remarquer, cependant, que [Iapplication des méthodes de
caractérisation par activation neutronique dans certains des domaines cités précédemment peut
s’avérer complexe, car elle nécessite des autorisations réglementaires parfois difficiles a obtenir pour
une utilisation en dehors du domaine nucléaire. En effet, dans différents pays comme la France, la
législation ne permet pas, en dehors d’'un cadre précis, I'activation des biens de consommation et
des produits de construction.

Malgré cette contrainte, l'activation neutronique reste une technique tres attractive car
permettant I'analyse non destructive d’'un grand nombre d’éléments chimiques, y compris des
matiéres nucléaires, dans des échantillons massifs comme des colis de déchets radioactifs de
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plusieurs centaines de litres. Le champ d’applications potentiel est donc tres vaste. De plus, si la
cellule MEDINA est modifiée pour permettre aussi la détection des neutrons prompts et retardés de
fission, comme évoqué plus haut et schématisé sur la vue d’artiste ci-dessous, la mesure des
matiéres nucléaires pourra se faire avec deux techniques complémentaires (détection des

rayonnements gamma et des neutrons de fission).

Configuration de mesure des rayonnements
gamma d’activation neutronique

Configuration de mesure des neutrons
prompts et retardés de fission

étecteur
eHP

Générateur
de neutrons

&

] Air [ ] Graphite |l Germanium [l *He ] Cadmium
I Plomb [ Polyéthyléne enrichi en BLi Il Polyéthyléne

®

Détecteurs neutrons :
Compteurs 3He

intégrés dans des
blocs de polyéthyléne
entourés de cadmium

Figure 82. Les deux configurations de mesure d’une cellule MEDINA modulaire (a gauche pour la mesure des
rayonnements gamma d’activation, a droite pour celle des neutrons de fission).
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ANNEXE 1 : CHAINES DE DECROISSANCE DES ISOTOPES EMETTEURS DE RAYONNEMENTS GAMMA RETARDES DE FISSION

Annexe 1 : Chaines de décroissance des isotopes émetteurs
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ANNEXE 2 : CALCULS DES PRODUITS DE FISSION EMETTEURS DES RAYONNEMENTS GAMMA RETARDES

Annexe 2 : Calculs des produits de fission émetteurs des
rayonnements gamma retardés

2.1. Calculs d’évolution pendant l'irradiation

Les évolutions du nombre de produit de fission émetteur gamma (désigné comme noyau fils),
Ny, et du précurseur direct (désigné comme noyau pere), N, au cours d’une irradiation continue,

s’écrivent :
dN.
b _ p
W_RfXFC —ApXNp
dNy f
W=RfXFi +APXNP_AfXNf
Avec

Ry:  taux de fission moyen (s}), considéré comme constant pendant Iirradiation pulsée (car la
fréquence et la durée des impulsions sont trés petites par rapport a 1/4,, et 1/Ay)

Ap: constante de décroissance radioactive (s') de lisotope précurseur (isotope pére) a
I’émetteur gamma d’intérét

As: constante de décroissance radioactive (s?) de I'isotope émetteur gamma d’intérét (isotope
fils)

FCp: rendement de fission cumulé de I'isotope pére (sans dimensions)
F’: rendement de fission indépendant de I'isotope fils (sans dimensions)

La solution de I'équation différentielle du noyau pére est :

Rf X FP
Ny (t) = f,1 =X (1-e™) 22

L’équation différentielle du noyau fils devient donc :

dN,
d_tf+ Af X Nf = Rf X [Flf + Fcp X (1 _ e—lpxt)]

En posant :

E:f — Flf + Fcp
Alors :

dN,
d_tf + A X Np = Ry x [F/ — FP x e~%]
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La solution de I'équation différentielle du nombre de noyau fils est :

f 4
R X E R X E
f c —Aext f c
Ne(t) =——x (1 — f + = —
f() ( e ) /1f_/1p

_ _ |
Af % (e AfXt _ e Apxt) ( )

Le nombre de décroissances pendant l'irradiation d’une durée totale T; s’exprime sous la forme :

T;
fo Ap X Ne(t) dt

. _ _
‘ Af ‘ Af_lp Ap Af

Le nombre de rayonnements gamma retardés émis pour une fission s’exprime donc :

Ff <T N e—leTi _ 1> N Fp Af (e—ﬂpXTi -1 e—/leTi _ 1)]
X i _— X X -
‘ l Ay S Ap Ay

:fo

1
Ny=1y><7i><

Avec

I, : rapport d’embranchement (sans dimension) de la raie gamma émise suite a la
désintégration du produit de fission d’intérét

Comme expliqué au paragraphe 11.2 du chapitre Il et comme on peut le voir dans I'équation ci-
dessus, plus le temps d’irradiation est long, plus le second terme devient négligeable par rapport au
premier car la constante de temps 1/4, devient petite par rapport a T; (7200s), I'équation se
simplifiant alors comme suit :

- f
N, =1, X F;

—A¢XT;
X i —-1)+1
Ti X Af ( ) ]
En outre, comme l'acquisition des spectres de rayonnement gamma retardé de fission n’est
réalisée que pendant une fraction de temps t. de chaque cycle de lirradiation (t; + t; + t.),
I’émission se produisant pendant ces fenétres de mesure peut alors s’exprimer par :

te

ti+tg +t.

N, =1, xF/ x (e72Ti — 1) + 1| x

T; X Af

2.2. Calculs d’évolution apres l'irradiation

D’apreés les équations (22) et (l) précédentes, les nombres de noyaux péres et de noyaux fils
produits a la fin de la période d’irradiation s’expriment par :

R X FP
Ny (T:) =%X (1—e™*T)
(4
RfXFcf oty R X AFXT; ApXT;
Np(T;) = ———x (1 — e 7Tt)  ———— x (e 7Tt — e 2*Ti)

Af Af =My
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Les évolutions des noyaux peres et fils apres irradiation sont données par :

dN,,

W:_APXNP

dN;
d—t:ApXNp—AfXNf

Les solutions de ces équations différentielles sont :
_ —Ay Xt
N, (£) = N, (Ty) x e~

A
Nf(t) = Nf(Tl) x e At + Np(Tl) X A—p X (e_/let — e_/let)
;=

Ap

Le nombre de décroissances pendant la fenétre de comptage post irradiation (T;),), aprés le
délai de refroidissement ou de transfert des échantillons (T;), est alors donné par :

Tq+Tc
f Ap X Np(t) dt

Tq

A
= Ny (Ty) % (e74*Ta — =4 TatT)) 4 N (T)) x —2—
Ar = Ap

A_f X (e_ApXTd — e—le(Td+Tc)) _ (e—leTd _ e_le(Td"'TC))l

X
AP

Le nombre de rayonnements gamma retardés émis pendant la mesure apres irradiation est

donc:
jo2 FP
N, =1, X Ry X = x (1 — e—leTi) +—° x (e—/lfxTi _ e—/lpri)
A Ar = Ap
FP A
—AfXT —A¢X(Tg+T) c —A, XT; 14
X e MfHd —em PV aT ) 4 —x (1 — PP X ————
X A_f X (e—/leTd _ e_ApX(Td'FTc)) _ (e—ﬂfXTd _ e_AfX(Td'l'TC))
AP
Ff Fp
N]/ = I]/ X Rf X {AL X (1 _ e—leTi) % (e—/leTi _ e—leTi) _I_ﬁ
f f p
AP —A¢XT; —A¢XT “AeX(Tg+T,) Af —A,XT;
X A_X(l_e rXT0) x (e=4*Ta — e=Arx(Ta C)_A_X(l_e pxTi)
p

X (e—leTd _ e—ApX(Td+TC))l}
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ANNEXE 3 : METHODE ANALYTIQUE DE DETERMINATION DES LIMITES DE DETECTION DES RAYONNEMENTS GAMMA
RETARDES DE FISSION

Annexe 3 : Méthode analytique de détermination des limites
de détection des rayonnements gamma retardés de fission

3.1. Estimation du flux de neutrons utiles dans le fiit de déchets

Le principe de la méthode consiste a estimer le flux de neutrons dans la matrice d’'un fit de
200 L en exploitant les raies gamma de captures radiatives induites sur I'enveloppe métallique du
colis [Mauerhofer12, Havenith15]. Compte tenu du chronogramme considéré (temps d’impulsion t;
de 10 ms, temps d’attente ty de 10 ms, temps de répétition T, de 50 ms) et du temps de vie des
neutrons thermiques dans la cellule MEDINA (2,3 ms en présence d’un f(t béton [Mildenberger15]),
le colis de déchets est soumis a un flux de neutrons thermiques pendant les impulsions neutroniques
ti ainsi que pendant les périodes d’attentes tq avant la mesure des rayonnements gamma retardés t..
L'allure du flux de neutrons thermiques pendant et a la suite d’une impulsion du générateur de
neutrons est illustrée en Figure 83.
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Figure 83. Allure du flux de neutrons thermiques, pendant (®.,') et aprées (D) une impulsion du générateur.

L'allure du flux de neutrons en Figure 83 n’est représentative que des neutrons thermiques.
Toutefois, une composante épithermique existe également dans MEDINA. Cette derniére a été
caractérisée par mesure du rayonnement gamma retardé d’activation neutronique induit par une
irradiation pulsée (impulsions de 50 us, temps de répétition de 1 ms) d’une feuille d’or placée au
centre d’un fdt de 200 L vide. La capture neutronique de l'isotope *’Au produit I'isotope radioactif
198Au (T1/2= 2,695 j) qui émet, a la suite de sa décroissance 87, un rayonnement gamma a 411,8 keV.
Pendant l'irradiation, la feuille d’or (0,1 mm d’épaisseur) a dans un premier temps été placée entre
deux plaques de cadmium de 1 mm d’épaisseur absorbant les neutrons d’énergie inférieure a
environ 0,5 eV (coupure du cadmium, voir section efficace en Figure 84). La feuille d’or n’a donc été
activée que par des neutrons épithermiques.
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Figure 84. Section efficace d'absorption totale des neutrons du cadmium naturel (en bleu) et section efficace de capture
neutronique de l'isotope 1°7Au (en rouge).

Connaissant l'intégrale de résonnance de la réaction ¥’Au(n,y) [JEAE16] (voir définition dans la
suite du paragraphe), I'activité mesurée permet alors d’estimer le flux de neutrons épithermiques
auquel a été soumis la feuille d’or. Ensuite, une seconde mesure sans écran de cadmium permet
d’estimer I'activité induite par I'ensemble des neutrons thermiques et épithermiques. La relation
entre le taux de réaction et les flux de neutrons thermiques et épithermiques, voir référence
[Steinnes71], permet de déduire la composante thermique. Les détails de la méthode et les résultats
sont exposés en référence [Havenith15].

Du fait de la thermalisation rapide des neutrons, la composante épithermique n’intervient que
pendant les impulsions et quelques centaines de microsecondes apres chacune d’elles. Dans le cas
du chronogramme employé ici (impulsions de 10 ms et temps de répétition de 50 ms) la composante
épithermique contribue a I'activation tout au long de la durée des impulsions neutroniques
(ti= 10 ms) mais elle est négligeable apres les impulsions (pendant la fenétre t4= 10 ms). Seul le flux
thermique @, sera donc considéré apres les impulsions de neutrons, alors que la composante
épithermique sera intégrée avec le flux thermique <Dtih dans un terme appelé « flux thermique
équivalent », d>tih eq » Pendant les impulsions, comme détaillé plus loin.

La mesure du rayonnement gamma prompt de capture radiative produit dans le fer constituant
le fit donne une bonne approximation du flux de neutrons thermiques moyen dans la matrice béton
du colis aprés une impulsion du générateur [Havenithl5, Mauerhoferl5, Mildenbergerl6]. Cette
émission est mesurée pendant le temps d’attente (ts) précédant la mesure des rayonnements
gamma retardés (t.).
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L’expression du signal prompt mesuré est alors donnée par

avec

SEy(Fe) :

SEy(Fe)

= N(Fe) X Fe)xeg X
nxty (Fe) X o, (Fe) X e, th

I'aire nette de la raie gamma prompte de capture neutronique du fer a I'énergie E,,

(sans dimension),
le nombre d’impulsions du générateur de neutrons,

le temps de mesure des rayonnement gamma prompts de capture neutronique du fer
entre deux impulsions (s),

le nombre de noyaux de fer constituant I'enveloppe métallique du f(t de 200 L (sans
dimension),

la section efficace partielle (a I'énergie thermique) de production gamma de la raie

prompte de capture neutronique a I’énergie E,, [AIEAQ7] (cm?),

I'efficacité de détection de la raie gamma d’énergie E, (sans dimension),

le flux de neutrons thermiques efficace auquel est soumis le fat béton pendant la
mesure des rayonnements gamma prompts de capture neutronique (cm-s). Dans
cette formule, toutes les captures sont attribuées a des neutrons thermiques, mais en
réalité @, intégre aussi les captures de neutrons épithermiques :

_ 14 MeV O'(E)
b, = ———P(E)dE
th fm 0(0.025 eV) (E)d

Cette méthode d’estimation du flux de neutrons thermiques dans la matrice a donné lieu a un
brevet [Mauerhofer12].

Comme présenté précédemment, un flux thermique s’établit également pendant les impulsions.

Il est possible d’estimer ce dernier & partir du flux moyen aprés impulsions ®,;, connaissant le temps

de vie moyen des neutrons thermiques 7 dans la cellule MEDINA. Le flux de neutrons thermiques

apres les impulsions est de la forme :

t—t;
By () = by x eV

Ainsi, le flux moyen de neutrons thermiques mesuré pendant tq apres les impulsions peut aussi

s’écrire sous la forme :

Dy X T X (1 - e‘td/f)

_ tittg
Bo=x [ o de=
t

d ta
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La valeur du flux thermique @, a la fin de I'impulsion s’exprime donc :

B X tg
T X (1 - e‘td/f)

Le flux de neutrons thermiques pendant les impulsions est de la forme [Jordan08] :

¢)0:

®L (£) = By (1 - e_t/T)

avec

)
B =— 20
1—e

Le flux moyen de neutrons thermiques pendant les impulsions est alors :

1 qua ®, (til—e
DL, :—xj @1 (1) dt:—xf —dt
ti Jo i Jo 1—er
Afin de prendre en compte également les fissions induites par les neutrons épithermiques sur
les isotopes 2°U et 2°Pu, un « flux thermique équivalent » pendant I'impulsion, @, eqr €St

approximé de la maniére suivante [Havenith15] :

. —i 1(U, Pu)
theq = Pin |1+ 0’44+—af(U,Pu) x 0,182

avec

or(U, Pu) : la section efficace de fission thermique (E.= 0,025 eV) des isotopes **°U (585 b) ou
239p, (747 b)

I(U,Pu) :/lintégrale de résonnance des isotopes *°U (274 b) ou 2**Pu (301 b) [JAEA16]. Dans
le domaine de la physique des réacteurs, cette intégrale est définie pour des
neutrons épithermiques en cours de ralentissement, typiquement entre 1eV et
1 MeV (0,5 eV et 10 MeV ici). Dans un modérateur eau, on suppose que le flux de
neutrons épithermiques suit une distribution en dE/E sur cette plage en énergie
[Steinnes71]. L'intégrale de résonnance s’exprime alors par :

dE

0

,5 eV

Le facteur 0,44 rend compte de I'activation entre I'énergie thermique et 0,5 eV. Il est obtenu en
considérant une variation des sections efficaces en 1/v, ou v est la vitesse des neutrons, entre
I’énergie thermique et le domaine épithermique [Steinnes71]. Comme nous le verrons par la suite,
cette hypothése n’est pas valide dans le cas de I'isotope *°Pu, dont la section efficace de fission
présente une résonance élevée entre 0,1 et 0,6 eV. Enfin, le coefficient 0,182 correspond au rapport
entre les flux épithermique et thermique déterminé par les mesures d’activation de la feuille d’or,
comme mentionné précédemment [Havenith15].
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L'irradiation pulsée du générateur de neutrons de 14 MeV est alors assimilée a la combinaison
de deux irradiations pulsées avec les flux neutroniques thermiques @}, eq €t @y, comme illustré en

Figure 85.
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Figure 85. Schéma d’une irradiation pulsée avec des neutrons thermiques résultant de l'irradiation pulsée avec les
neutrons de 14 MeV du générateur.

Comme indiqué dans le chapitre Ill, les mesures ont été effectuées avec et sans source gamma
ponctuelle (°Co et ¥7Cs) placées a proximité du détecteur (10 cm). Les différentes valeurs de flux
moyen de neutrons utiles sont répertoriées dans le Tableau 19 suivant.

Tableau 19. Estimations des flux moyens de neutrons thermiques a partir de la mesure des rayonnements gamma
prompts de capture radiative de I'enveloppe en fer d'un fiit de 200 L (incertitude statistique entre parentheses).

Avec sources gamma

Sans sources gamma
(GOCO’ 137CS)

@, (cm2s?) 2050 (6%) 1780 (6%)
®y), (cm™s) 7000 (8%) 6080 (9%)
D)}, o (cm2s?) 8100 (8%) 7050 (9%)

On notera une différence d’environ 15% entre les flux moyens de neutrons utiles mesurés en
I'absence et en présence de sources gamma. Celle-ci provient en grande partie d’une variation de
I’émission neutronique du générateur entre ces deux mesures, et non d’un probléeme de temps mort
car le taux de comptage apporté par les seules sources gamma est relativement faible (de I'ordre de
8900 c/s, soit un temps mort de 8 %) et les acquisitions sont effectuées en utilisant le mode ZDT
(Zero Dead Time, voir au paragraphe 1.3 du chapitre 1) dont I'expérience a montré que la correction
d’un tel niveau de temps mort est fiable. Par ailleurs, en mesurant les aires nettes des raies gamma
d’activation du germanium par des neutrons rapides et épithermiques (140 keV et 197 keV, voir
paragraphe Il du chapitre Il et paragraphe Ill du chapitre IV), on observe des écarts équivalents entre
les deux acquisitions (= 11 %, voir Tableau 20). Les indicateurs du flux de neutrons que sont les
émissions gamma promptes de I'enveloppe métallique du fit (cette annexe) ou les raies gamma
d’activation du germanium (chapitres Il et IV) semblent donc refléter de maniere cohérente les
fluctuations de I’émission neutronique du générateur.
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Tableau 20. Aires nettes des raies gamma d'activation par les neutrons rapides et épithermiques des isotopes du
germanium.

Avec sources gamma
(GOCO’ 137cs)

140 keV 250417 (1%) 223273 (1%)
197 keV 325802 (2%) 297659 (2%)

Sans sources gamma

Par la suite, nous allons utiliser les flux utiles du Tableau 19 pour calculer les nombres de fissions
pendant toute la durée de la mesure avec I'équation suivante :

Nfission = N(U: Pu) X O'f(U: Pu) X (5th + 51%71 eq)

Avec N (U, Pu): le nombre de noyaux des isotopes 2*U ou 2*°Pu.

Les valeurs mesurées de flux (@, et 5§heq) correspondant a une émission neutronique de

(7,18 £ 0,93) x 107 s}, les nombres de fissions pour une émission du générateur de 2 x 10® s ont été
simplement extrapolés de facon linéaire.

Le nombre de fissions constitue la principale différence entre I'approche analytique décrite dans
cette annexe et I'approche par simulation numérique MCNP du chapitre Ill. Nous avons donc calculé
et comparé dans le Tableau 21 les nombres de fissions obtenus par ces deux méthodes, pour 10 g de
matiére fissile. Pour comparer les deux valeurs, le rapport entre le résultat de simulation et celui
estimé a partir de données expérimentales (MCNP / EXP) a été estimé.

Tableau 21. Comparaisons du nombre de fissions estimé dans un fiit de 225 L contenant 10 g de matiére fissile répartie
de maniére homogéne dans une matrice bétonnée a partir des valeur de flux utiles mesurés expérimentalement ou a
partir de simulations MCNP.

Pendant les impulsions Apreés les impulsions Total
Exp 239
N igvion ("> PU) 6,20 x 10° 1,58 x 10° 7,78 x 108
Nficen(3°Pu) 1,01 x 10° 8,83 x 107 1,11 x 10°
MCNP / EXP 1,63 0,56 1,43
Exp 235
Nigion(">°U) 4,92 x 10® 1,24 x 108 6,16 x 10°
NFce. (%) 6,61 x 108 6,45 x 107 7,25 x 108
MCNP / EXP 1,34 0,52 1,18

Les rapports MCNP / EXP observés pour les isotopes 2**Pu et #°U sont pratiquement identiques
entre les impulsions, de I'ordre de 0,5, alors qu’une différence significative est observée pendant les
impulsions et, par suite, sur le nombre total de fissions. Cette différence provient essentiellement
des hypothéses simplificatrices utilisées dans cette derniere. La convolution du spectre neutronique
réel dans MEDINA avec les sections efficaces de fission complexes des isotopes 2*°U et 2**Pu ne peut
notamment pas étre prise en compte. Le colis de déchets étant en vue directe du générateur de
neutrons de 14 MeV, un nombre significatif de fissions peuvent étre induites par des neutrons
d’énergies supérieures a I'énergie thermique (25 meV). Or, comme on peut le constater sur la
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Figure 86, la courbe de section efficace de fission de l'isotope 2*®Pu montre une résonnance
importante entre 100 meV et 600 meV, ce qui n’est pas le cas de I'isotope 23°U.

Section efficace de fission (ENDF/B-VII.1)
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Figure 86. Sections efficaces de fission des isotopes 235U (en bleu) et 23°Pu (en rouge) [JANIS12].

L'utilisation, dans la méthode analytique, de la section efficace de capture thermique et de
I'intégrale de résonnance estimée pour des énergies supérieures a 500 meV peut alors induire un
biais entre les nombres de fissions induites sur les isotopes 2*°U et 2*°Pu. La simulation MCNP permet,
au contraire, d’estimer le taux de fissions se produisant a toutes les énergies du flux interrogateur
dans le colis de déchets, par une convolution du flux calculé avec les sections efficaces de

d¢(E)
dE O'f(E)dE

fission selon une formule du type [

Par contre, entre les impulsions, les ratios MCNP / EXP sont similaires pour les isotopes 2*°U et
B9y car la grande majorité des neutrons ont une énergie inférieure & 100 meV, de 'ordre d’un
facteur 0,5. Plusieurs causes pourraient expliquer cet écart, nous verrons par exemple a la fin du
paragraphe 3.1 dans cette annexe que la prise en compte des murs, de |'agitation thermique
moléculaire du graphite de la cellule MEDINA, des blocs de graphite sous la table tournante, et le
retrait des impuretés de bore dans le graphite (pour observer I'impact sur le temps de vie des
neutrons), conduirait a un nombre de fissions MCNP légérement plus grand, et donc un rapport
MCNP / EXP de 0,61. Par ailleurs d’autres causes peuvent étre avancées comme la modélisation des
cylindres de béton contenus dans le fat (voir Figure 15, paragraphe I11.4 du chapitre Ill) sous la forme
d’une matrice homogéne, ainsi que la non considération de I'agitation thermique moléculaire du
béton de la matrice et des murs de la salle de mesure. L'incertitude sur I’émission du générateur de
neutrons est également une cause potentielle importante d’écart comme signalé au chapitre Il (pour
les échantillons). Du point de vue de I'approche analytique, on peut aussi signaler le biais intrinséque
propre a l'assimilation du flux de neutrons thermique dans la matrice béton a celui dans le fer
constituant I'enveloppe du ft.

165



ANNEXE 3 : METHODE ANALYTIQUE DE DETERMINATION DES LIMITES DE DETECTION DES RAYONNEMENTS GAMMA
RETARDES DE FISSION

Si on se concentre sur l'isotope 2°U, pour lequel le biais évoqué précédemment est moindre, on
constate dans le Tableau 21 que le nombre de fissions calculé avec MCNP pendant les impulsions est
environ 30 % plus élevé que par I'approche analytique et environ deux fois plus faible entre les
impulsions.

Nous allons d’abord analyser une cause potentiellement significative permettant d’expliquer le
premier de ces écarts, a savoir la valeur du temps de vie neutronique dans la cellule MEDINA
nécessaire a I'estimation du flux de neutrons pendant les impulsions, par I'approche analytique. La
Figure 87 représente la décomposition du flux de neutrons moyen dans le ft de 225 L simulé avec
MCNP en fonction du temps. Sur cette figure, on observe I'augmentation de flux pendant les 10 ms
d’impulsion du générateur, puis sa décroissance aprés la fin de I'impulsion. Sur la figure, cette
derniere a également été représentée en échelle semi-logarithmique pour illustrer la décroissance
exponentielle du flux. On remarque alors que la constante de temps correspondant a cette

décroissance, i.e. le temps de vie moyen des neutrons thermiques 7, est de 1,48 ms.

2500 . . . ‘
I m total
L + En < 100 meV
2000 | g m B mE = ® |
[ |
=N | ™ 10000 T
o I § &chelle semi-log
f i ~ 1000 !
& - R
£ 1500 i 5w ~~—— ]
c c I »:
E i -§ 10 } e -
] F s ~—
€ 1000 | E ]
V] L = T=148ms
o T R : —
§ [ 10 12 14 16 18 20
T I RS T f Temps [ms)
s00 ¢ |
F [ ]
|+ *
I "
O 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 .\ . . . . . . L 1 1 1
0 5 10 15 20 25
Temps (ms)

Figure 87. Flux moyen de neutron (total et d’énergie inférieure a 100 meV), en fonction du temps, dans un fiit de 225 L
contenant une matrice bétonnée, pendant une impulsion du générateur de 10 ms et les 10 ms suivantes.

Or, le temps de vie moyen des neutrons utilisé pour le calcul du nombre de fissions dans
I’'approche analytique est de 2,3 ms, valeur déterminée a partir de la mesure, en fonction du temps,
des aires nettes des rayonnements gamma prompts de captures radiatives de l'isotope °°Fe de
I'enveloppe métallique du colis de déchets contenant une matrice béton [Mildenberger15]. Ces
mesures ont été réalisées a intervalles réguliers de 500 us a la suite d’une impulsion de neutrons de
250 ps. La tension du générateur était fixée a 85 kV, et le courant a 40 pA. Les résultats de ces
mesures sont représentés en Figure 88.
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Figure 88. Evolution des aires nettes des rayonnements gamma prompts de capture radiative mesurés dans MEDINA en
présence d’un fat de 200 L contenant une matrice bétonnée, a la suite d'une impulsion de neutrons de 250 ps, et
estimation des temps de vie moyens des neutrons associés [Mildenberger15].

Les différentes raies d’émission gamma conduisent a des constantes de temps différentes.
Néanmoins, le temps de vie moyen des neutrons est toujours supérieur a 2 ms. L’écart avec la valeur
estimée par MCNP peut s’expliquer en partie par la différence des moniteurs utilisés. En effet la
valeur MCNP (1,48 ms) a été déterminée par rapport au flux de neutrons alors que la valeur
expérimentale a été déduite des émissions gamma promptes de captures radiatives induites dans la
cellule. Comme exposé dans la référence [Yee09], la mesure du temps de vie a partir des neutrons ou
des émissions gamma promptes peut en effet présenter, notamment dans le cas d’une matrice
hétérogene contenant peu d’hydrogéne, des écarts de 15 % a 30 %.

Des mesures précédentes ont été effectuées dans les mémes conditions d’acquisition dans la
cellule MEDINA, mais avec une intensité du générateur de neutron plus faible (tension et courant
fixés a 75 kV et 10 pA). Les résultats représentés en Figure 89 montrent des constantes de temps
plus proches de celles observées avec MCNP. Cependant, on notera que ces mesures n’ont pas une
aussi bonne statistique de comptage que les précédentes, plus récentes, exposées en Figure 88. De
plus, I'ajustement linéaire réalisé en Figure 89 est fortement dépendant des premiers points de
mesure, qui présentent une variation plus rapide que les points suivants.
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Figure 89. Evolution des aires nettes des rayonnements gamma prompts de capture radiative mesurés dans MEDINA en
présence d’un fiit de 200 L contenant une matrice bétonnée, a la suite d'une impulsion de neutrons de 250 ps, et
estimation des temps de vie moyens des neutrons associés [Havenith15].

Afin d’effectuer une comparaison plus directe des résultats MCNP avec l|'’expérience, un
nouveau calcul a été réalisé afin d’estimer I'amplitude de la raie gamma prompte de capture
radiative de I’hydrogene (2,223 MeV) avec un détecteur point (estimateur de flux F5) situé devant le
cristal de germanium, pendant l'irradiation neutronique. Cette raie gamma a été choisie car
présentant la meilleure statistique de comptage. Pour cette nouvelle simulation, les mémes
parameétres temporels que ceux utilisés pour les mesures expérimentales citées précédemment ont
été considérés. Tout comme la mesure expérimentale, le flux gamma ponctuel devant le détecteur
tient compte des émissions de rayonnements gamma prompts dans I'ensemble de la cellule MEDINA,
pour des isotopes tel que H dont les données sont disponibles dans la base ENDF/B-VII.O utilisée ici.
Les résultats sont représentés en Figure 90 avec les ajustements fonctionnels pour I'ensemble des
points, puis en retirant successivement le premier point, ou les deux premiers points, apres
I'impulsion du générateur.
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Figure 90. Comparaison entre les références [Mildenberger15], [Havenith15] et la simulation MCNP des variations (en
échelle semi-log) de I'aire nette de la raie gamma prompte de capture radiative de I'hydrogéne suite a une impulsion du
générateur de 250 ps et des temps de vie des neutrons associés en fonction du nombre de points considérés pour

I’ajustement linéaire.

Les valeurs MCNP représentées en Figure 90 ont été calculées en multipliant le résultat de
I’estimateur F5, pris en un point juste devant le détecteur, par la surface du cristal de germanium,
I’efficacité de détection a 2,2 MeV calculée en référence [Mauerhofer13] et I'émission du générateur

de 7,18 x 107 s [Havenith15]. On peut noter I'impact du premier point sur I’estimation du temps de
vie moyen des neutrons a partir des données de MCNP ou de la référence [Havenith15], qui donnent
des temps de vie proches et nettement inférieurs a ceux de la référence [Mildenberger15].

By

Suite a ces observations, une nouvelle estimation du nombre de fissions par I'approche
analytique a été réalisée avec un temps de vie moyen des neutrons thermiques de 1,5 ms. Le
Tableau 22 présente la nouvelle comparaison entre les deux approches, analytique et MCNP.

Tableau 22. Comparaisons du nombre de fissions estimé dans un fiit de 225 L contenant 10 g de matiére fissile répartie
de maniére homogéne dans une matrice bétonnée a partir des flux utiles estimés expérimentalement, en considérant ici
un temps de vie moyen des neutrons de 1,5 ms, et a partir des simulations MCNP.

Pendant les impulsions

Apreés les impulsions Total
Exp 239
N ivion ("> PU) 1,02 x 10° 1,58 x 10° 1,18 x 10°
N (P°Pu) 1,01 x 10° 8,83 x 107 1,11 x 10°
MCNP / EXP 0,99 0,56 0,94
NExP 235
N igion(*>°U) 8,25 x 10° 1,24 x 10° 9,49 x 10°
NFe. (%) 6,61 x 10° 6,45 x 107 7,25 x 108
MCNP / EXP 0,80 0,52 0,76
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Avec cette nouvelle valeur de T, les nombres de fissions pendant les impulsions, calculés avec
MCNP, sont désormais inférieurs a ceux de la méthode analytique, pour l'isotope 23U qui présente
un plus faible biais que le *°Pu au niveau de I'intégrale de résonance (approche analytique). Le ratio
MCNP / EXP est ici de 0,80 contre 1,34 précédemment avec T = 2,3 ms (voir Tableau 3).

On peut aussi souligner que comme le flux thermique mesuré entre les impulsions ne dépend
pas du temps de vie T, les nombres de fissions entre les impulsions ne varient donc pas par rapport
au Tableau 3 dans I'approche analytique, et le ratio MCNP / EXP reste identique.

Afin de tester d’autres causes possibles de biais entre les approches MCNP et analytique, des
simulations MCNP supplémentaires ont été effectuées en considérant I'agitation thermique (ici a
température ambiante, 294 K) des molécules de graphite a I'aide de la carte S(a,[3). Cette derniere a
pour effet de modifier les sections efficaces de collisions élastiques et inélastiques du matériau
considéré pour des énergies de neutrons inférieures a 4 eV, du fait de la prise en compte des liaisons
moléculaires et des effets cristallins. De plus, le modéle numérique de la cellule MEDINA a été
modifié en retirant les impuretés de bore dans le graphite initialement prises en compte (1,86 ppm
[Mauerhofer14]), en ajoutant des blocs de graphite sous la table tournante a l'intérieur de la
chambre d’irradiation afin d’étre plus conforme a la réalité de la cellule (ceux-ci n’ayant pas été
modélisés précédemment, voir Figure 13, paragraphe Ill.2 du chapitre lll), ou en ajoutant des murs
de la salle de mesure ou se trouve la cellule MEDINA. Ces quatre modifications du modéle numérique
induisent, séparément, une augmentation des temps de vie des neutrons de I'ordre de 2 %, 3%, 4 %
et 6% respectivement. Prises ensemble, ces considérations résultent en un temps de vie des
neutrons de 1,73 ms, soit une augmentation de 14 % par rapport a la valeur déterminée a partir de la
Figure 87 (1,48 ms). Le nombre de fission entre les impulsions du générateur de neutrons, calculé
avec MCNP pour 10g d’isotope *°U, s’en trouve alors augmenté de 18 % réduisant I'écart
MCNP / EXP a un facteur 0,61 au lieu de 0,52.

On notera que la présence des isotopes 23°U et #3°Pu dans la matrice béton simulée (10 g de
chaque isotope fissile dans un f(t de 225 L, soit environ 30 ppm), alors qu’ils ne sont pas présents
dans la maquette du fit béton, peut impacter le temps de vie des neutrons dans la cellule. Une
nouvelle simulation sans masse fissile a été réalisée, ne montrant aucun effet significatif sur le temps
de vie des neutrons. A priori, I'labsorption neutronique par ces isotopes est donc contrebalancée par
I’effet de multiplication, mais on peut aussi penser qu’avec une telle teneur en isotope diluée dans la
matrice de 225 L, ces phénomeénes sont marginaux.

Finalement, étant donné I'ensemble des hypotheses et approximations réalisées dans la
méthode analytique, notamment l'influence significative du temps de vie des neutrons et les
hypothéses simplificatrices utilisées pour estimer les flux et taux de réaction pendant les impulsions,
on peut estimer qu’elle donne un ordre de grandeur cohérent des nombres de fissions par rapport
aux simulations MCNP. Elle permet donc d’estimer, en premiére approximation, le taux de fission
sans avoir recours a des simulations Monte Carlo.
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3.2. Limite de détection pour la mesure entre les impulsions du
générateur de neutrons

Pour le calcul des limites de détection, nous avons choisi ici de nous baser sur les équations
cycliques données dans la référence [Givens70]. Les différentes étapes sont décrites ici :

L’activité induite a la fin de la premiére impulsion d’une durée t; est :

Ay = @y, X N(U, Pu) X ar (U, Pu) x F/ (U, Pu) x (1 — e 774

avec les mémes notations que précédemment.

Nous considérons ici directement le rendement de fission cumulé des isotopes émetteurs
gamma d’intérét car, comme indiqué dans le chapitre lll, les constantes de temps radioactives de
leurs isotopes précurseurs sont suffisamment courtes par rapport au temps total d’irradiation. La
quasi-totalité (= 99 %) des isotopes précurseurs auront donc décru pendant la durée d’irradiation.

L'activité a la fin de la premiére période d’attente tq apres I'impulsion est :

Agy = Py X N(U, Pu) X 07U, Pu) X FJ (U, Pu) x (1 — e~ 4¥t) x eAr>td

D’apres les équations d’activation cyclique développées en référence [Guivens70], le signal
mesuré entre n impulsions est :

Dy X N(U, Pu) X oy (U, Pu) X F/ (U, Pu) X I, X &5,

Ey nT B /1f

X (1 _ e—/leti) X e—/’lfxtd

n e—lfxT(l _ e—nxlfxTrep)

1— e—AfXTrep (1 _ e—/lfxTrep)Z

X (1 - e_AthC) X
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Comme indiqué précédemment, le chronogramme utilisé (voir Figure 83) équivaut a deux
irradiations pulsées sous deux flux thermiques différents, comme illustré en Figure 85, on obtient
donc deux expressions de signaux :

1) un signal gamma retardé induit par une irradiation sous un flux thermique utile @,, pendant
tq (10 ms) suivie directement de la mesure pendant t. (30 ms) qui, cumulé aprés n cycles,
s’exprime par :

. Pen X N(U,Pu) X 0p (U, Pu) X F/ (U, Pu) X Iy, X &,

Sk, 7 x (1 — e Arxta)
—AfXT —XAFXT,
o (1 3 e—/lfxtc) o _n e £X (1 — e X f><2 rep)
1 — e A XTrep (1 _ e—/'leTrep)

2) un signal gamma retardé induit par une irradiation sous un flux thermique équivalent @h eq
pendant t; (10 ms) suivi d’'un temps d’attente tq (10 ms) puis de la mesure pendant t. (30 ms)
qui, cumulé apreés n cycles, s’exprime par :

DL, x N(U,Pu) X or(U, Pu) X EX (U, Pu) x I, X &
SEy2= th eq ( ) f( ; ) c( ) E, ny(l_e_Athi))(e_/letd
f

n e—/’lfxT(l _ e—nxxlfxTrep)

1-— e_AfXTrep (1 _ e—ﬂfXTrep)z

X (1 — e"letC) X

Les nombres de noyaux 2*U et °Pu, correspondant aux limites de détection de ces deux
isotopes, s’obtiennent alors a partir de la somme de ces deux signaux et de la valeur de limite de
détection en nombre de coup LD(EY) (équation (8) du chapitre IIl), on veut :

Sg," +Sg,? = LD(E,)
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3.3. Limite de détection pour la mesure apres irradiation

Concernant les mesures apres irradiation, la nécessité de considérer les rendements de fission
des isotopes précurseurs a I'émetteur gamma d’intérét rend difficile I'établissement des équations
du signal sur la base de la méme méthode développée dans la référence [Givens70]. Toutefois, la
constante de décroissance de l'isotope d’intérét °2Sr (9756 s) étant trés supérieure a celle de son
isotope précurseur direct (*Rb, 4,49 s), il est possible de considérer directement le rendement de
fission cumulé de l'isotope 2Sr. Ainsi nous obtenons pour cet isotope l'activité a la fin d’une
irradiation cyclique (nxTep) et due a la premiére impulsion d’une durée t;:

Ay = Dy X N(U, Pu) X a7 (U, Pu) X FJ (U, Pu) x (1 — e"4¥t) x =X (nxTrep=ti)

L’activité a la fin d’une période de transfert (Tq4) suivant I'irradiation (nxTep), due a la premiére
impulsion d’une durée t;:

Ayy = By X N(U, Pu) X 0 (U, Pu) X B/ (U, Pu) x (1 — e 4%t x @ =ArX(Ta+nxTrep=ti)

La réponse du détecteur pour une période de comptage T., due a la premiére impulsion est
donc:

T,

c
Sg,, = A11 X &, X j e Arxtdt

0
Dy X N(U, Pu) X op (U, Pu) X F/ (U, Pu) X I, X &5,
- pl
f

x(1- e"lf”i)

X e_le(Td"'nXT‘r'ep_ti) X (1 _ e—ﬂfXTc)

La réponse du détecteur pour une période de comptage T¢, due a la deuxieme impulsion est :

f
5, = @y, X N(U, Pu) X 0 (U, Pu) X F; (U, Pu) X Ig, X &g, y (1 _ e—lfxti)
Y2 Af

X e—)].fX(Td+(n—1)XTrep—ti) X (1 _ e—)].fXTC)

La réponse du détecteur pour une période de comptage T. due a la n®™ impulsion est :

f
Dy, X N(U,Pu) X o¢(U,Pu) X E! (U,Pu) X I X¢
Sy = th ( ) % a5( )X E( ) By 7 "By o (1 _ e—/lfxti) x e~ Arx(Ta+Trep=ti)
Yn lf

X (1 _ e—leTC)
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La réponse globale du détecteur pour n impulsions successives est donc:

n
S = E S
Eynr 1 Eyn

Dy X N(U, Pu) X 07(U, Pu) X F/ (U, Pu) X I, X &,
- 2
f

X (1—e rxt)

n
X (1 — e‘ﬂfXTc) x e~ Arx(Ta=ti) z e—/’lfx(nxTrep)
1

Le dernier terme peut s’écrire:

n —A¢XT, _ ,—NXAfXT,
S it 2T X ()
1 1 — e M X¥Trep

Finalement le signal mesuré apres une irradiation de n impulsions et un temps de transfert Ty
est:

Dy X N(U, Pu) X 07(U, Pu) X F/ (U, Pu) X Iy, X &5,

EyTLT B /1f

X (1 _ e—Afxti)

e_AfXTrep % (1 _ e—nXAfXTrep)

1— e_)‘fXTTep

% e—ﬂfX(Td—ti) % (1 _ e—/leTc) %

Comme indiqué précédemment, le chronogramme utilisé (voir Figure 83) équivaut a deux
irradiations pulsées sous deux flux thermiques différents, comme illustré en Figure 85, on obtient
donc deux expressions de signaux :

1) un signal gamma retardé induit par une irradiation sous un flux thermique utile @, pendant
tq (10 ms) :

By, X N(U, Pu) X ar (U, Pu) x E/ (U, Pu) X I, X &g
S 1 — )4 )4
Ey Af

X (1 _ e—lfxtd)

e—leTrep X (1 _ e—nxlfxTrep)

(1 _ e_AfXTrep)

X e_AfX(Td_ti_td) X X (1 _ e—leTC)

2) un signal gamma retardé induit par une irradiation sous un flux thermique équivalent ¢_@£h eq

pendant t;(10 ms) :

o1 By oq X N(U, PW) X a7 (U, Pu) X F/ (U, Pu) x Iy, X &5, (1 et
Ey - Af

e—/leTrep X (1 _ e—nxxlfxTrep)

=X (Tg—t;)
X e MrVdTH) X
(1 _ e_AfXTrep)

x(1- e"leTC)
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On retrouve alors les nombres de noyaux 2*°U et 2*°Pu nécessaires pour obtenir un signal total
égal a la limite de détection en nombre de coups LD(Ey) (équation (8) du chapitre Ill). On en déduit
alors les limites de détection (en grammes d’isotope fissile 22°U ou #*°Pu) de ces deux isotopes.

On notera qu’il serait également envisageable d’utiliser les équations développées
précédemment en annexe 2 et utilisées dans le chapitre lll. Cependant, le flux moyen de neutrons
thermiques mesuré est spécifique aux fenétres temporelles correspondantes (durée d’impulsions n
x t; et temps de comptage des rayonnements prompts de capture radiative n x t) et ne peut donc
pas étre utilisé dans le cas d’'une application numérique sous irradiation continue. Il serait alors
nécessaire de le normaliser par rapport au temps total d’irradiation (n x Trep).

Comme mentionné précédemment la valeur de @h eq dépend du temps de vie moyen des
neutrons thermiques considérés. Les limites de détection (LD,) présentées ci-dessous correspondent
donc, d’une part, a la valeur mesurée la plus récente [Mildenberger15], soit 2,3 ms (Tableau 23), et
d’autre part, a une valeur de 1,5 ms (Tableau 24).

Le ratio entre LD, et les limites de détection obtenues par simulation MCNP (paragraphe II.4 du
chapitre Ill) notées ici LDy, est aussi indiqué. On notera que la méthode analytique décrite dans cette
annexe fait appel aux rendements d’émissions des rayonnements gamma retardés de fission
tabulées, alors que les valeurs données dans le chapitre Ill ont été déterminées a partir des données
expérimentales mesurées dans la cellule REGAIN. Afin de pouvoir comparer les deux méthodes, la
valeur du chapitre lll (LD1) a donc été multipliée par le rapport R des rendements d’émission des
rayonnements gamma retardés tabulés et mesurés dans REGAIN (voir Tableau 4, au paragraphe 11.2
du chapitre Il1).

Tableau 23. Valeurs des limites de détection LD, déterminées a I'aide de la méthode expérimentale développée dans
cette annexe avec un temps de vie des neutrons de 2,3 ms, et rapports avec celles estimées a partir des mesures dans la
cellule REGAIN (LD;) et du taux de fission calculé avec MCNP dans le colis béton, comme exposé au chapitre Ill (cas sans
émission parasite d’isotopes radioactifs ¢°Co et 137Cs).

239 235

Pu U
E (keV) LD: (g) LD,/(LD1xR) LD: () LD/(LD1xR)
830 90 (9%) 1,49 (7%) 44 (6%) 1,22 (7%)
952 124 (7%) 1,46 (7%) 117 (7%) 1,20 (7%)
973 40 (6%) 1,44 (7%) 41 (6%) 1,19 (7%)
1312 20 (6%) 1,45 (7%) 22 (6%) 1,17 (7%)
1384 28 (7%) 1,44 (7%) 17 (7%) 1,18 (7%)
1427 27 (8%) 1,44 (7%) 18 (7%) 1,18 (7%)
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Tableau 24. Valeurs des limites de détection LD, déterminées a I'aide de la méthode expérimentale développée dans
cette annexe avec un temps de vie des neutrons de 1,5 ms, et rapports avec celles estimées au chapitre lll, LD; (cas sans
émission parasite d’isotopes radioactifs €°Co et 137Cs).

239Pu 235U
E (keV) LD. (g) LD2/(LD1xR) LD: () LD,/(LD1xR)
830 58 (10%) 0,98 (7%) 28 (9%) 0,81 (7%)
952 81 (8%) 0,96 (7%) 76 (8%) 0,80 (7%)
973 26 (6%) 0,94 (7%) 27 (6%) 0,79 (7%)
1312 13 (6%) 0,95 (7%) 14 (6%) 0,78 (7%)
1384 18 (9%) 0,94 (7%) 11 (8%) 0,77 (7%)
1427 17 (7%) 1,06 (7%) 12 (8%) 0,79 (7%)

Si 'on considére les rapports LD,/LD; de I'isotope #°U, pour lequel le biais sur l'intégrale de
résonnance est a priori plus faible, on observe dans le Tableau 23 une surestimation de 'ordre de
20% des limites de détection par la méthode analytique (LD;) par rapport a celles basées sur la
simulation MCNP (LD;). La différence observée correspond aux écarts des nombres de fissions
estimés avec les deux approches en considérant un temps de vie moyen des neutrons thermiques t
de 2,3 ms (cf. Tableau 21). Pour une valeur de t de 1,5 ms, le Tableau 24 montre que I'approche
analytique sous-estime cette fois les limites de détection de 20%, pour la méme raison
(cf. Tableau 22).

En considérant I'ensemble des sources d’incertitudes exposées précédemment, notamment les
hypothéses simplificatrices de I'approche analytique et sa sensibilité au temps de vie des neutrons,
parameétre difficile a mesurer avec précision, on peut considérer que les deux méthodes donnent des
ordres de grandeur cohérents. La mesure analytique associée aux données tabulées permet par
conséquent d’estimer de fagon rapide, en premiere approximation, les performances de la méthode
de mesure des rayonnements gamma retardés de fission sans avoir recours a des simulations Monte
Carlo, plus longues et plus complexes a mettre en ceuvre.

176



ANNEXE 4 : EFFICACITE DES BLINDAGES TESTES PAR SIMULATION MCNP

Annexe 4 : Efficacité des blindages testés par simulation

MCNP

Cette annexe donne le détail des rapports des courants neutroniques et photoniques pour les

six configurations étudiées avec MCNP et présentées au paragraphe Il du chapitre IV (Figure 6 et

Figure 7).

4.1. Courants de neutrons

Tableau 25. Rapports des courants de neutrons d’énergie supérieure a 1 MeV entre la configuration initiale et les
configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et Arriére), et
rapport des courants totaux (Total), pendant les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des

calculs MCNP) sont ici inférieures a 2 % pour la face arriére et 1 % pour les autres valeurs.

Faces . R
Config) Gauche Droite Haut Bas Avant Arriere Total
A 4,2 2,3 2,3 2,3 2,5 2,8 2,6
B 6,5 3,5 4,0 3,7 3,2 4,6 3,8
C 5,8 3,2 3,6 34 3,2 3,9 3,6
D 5,5 3,0 34 3,2 31 3,9 34
E 7,4 4,0 4,6 4,1 3,8 4,9 4,4
F 8,6 4,7 5,3 4,8 3,9 6,3 4,8

Tableau 26. Rapports des courants de neutrons d’énergie inférieure a 1 keV entre la configuration initiale et les
configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et Arriére), et
rapport des courants totaux (Total) , pendant les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des

calculs MCNP) sont ici inférieures a 2 % pour la face arriére et 1 % pour les autres valeurs.

Faces . R
Confie, Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
A 1,4 1,4 1,4 1,4 1,2 1,6 1,3
B 2,0 2,0 2,0 1,9 1,2 2,4 1,6
C 21 2,1 2,0 2,0 1,3 2,6 1,7
D 21 2,0 21 2,0 1,3 2,5 1,7
E 3,8 3,8 3,7 3,5 2,1 4,7 2,9
F 4,7 4,7 4,6 4,3 2,2 7,8 3,3
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Tableau 27. Rapports des courants de neutrons d’énergie inférieure a 1 keV entre la configuration initiale et les
configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant), et rapport
des courants totaux (Total), entre les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des calculs MCNP)
sont ici inférieures a 2 % sauf pour la face arriére ou la statistique n’est pas suffisante pour que les résultats soient

pertinents.
Faces
Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
Config.
A 1,2 1,2 1,2 1,2 1,1 1) 1,1
B 1,5 1,4 1,4 1,4 1,1 1) 1,1
C 1,3 1,3 1,3 1,2 1,1 @ 1,1
D 1,2 1,2 1,2 1,1 1,2 1) 1,2
E 2,1 2,1 2,0 2,0 2,4 @ 2,4
F 2,2 2,3 2,1 2,1 2,4 @ 2,4
4.2. Courants de photons

Tableau 28. Rapports des courants de photons d’énergie 4.4 MeV (rayonnement prompt de diffusion inélastique des
neutrons rapides sur I'isotope 12C) entre la configuration initiale et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour
chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et Arriére), et rapport des courants totaux (Total) ,
pendant les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des calculs MCNP) sont mentionnées entre
parenthéses. Pour les derniéres configurations, la statistique pour la face arriére n’est pas suffisante pour que les
résultats soient pertinents.

Faces
Confip, Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
A 57(2%)  2,4(2%) 2502%) 2502%) 24(1%) 44(6%) 2,7(1%)
B 94(2%) 3,7(2%) 45(12%) 40(2%) 3,1(1%) 7,3(7%) 3,9(1%)
C 21,9(4%) 12,7(4%) 10,8(4%) 10,0(4%) 3,1(1%) [0} 5,2 (1 %)
D 65,8 (6%) 44,5(7%) 193(5%) 17,6(5%) 3,8(1%) [0} 7,0 (1 %)
E 61,6 (6%) 46,2(7%) 19,6(5%) 17,1(5%) 3,7(1%) [0} 6,9 (1 %)
F 61,8(6%) 457(7%) 19,7(5%) 17,2(5%) 3,7(1%) [0} 6,9 (1 %)
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Tableau 29. Rapports des intégrales de courants de photons d’énergie supérieure a 50 keV entre la configuration initiale
et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et
Arriere), et rapport des courants totaux (Total), pendant les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives
(statistiques des calculs MCNP) sont ici inférieures a 2 % pour la face arriere et 1 % pour les autres valeurs.

Faces . R
Config) Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
A 2,7 1,9 1,9 1,9 1,8 2,4 2,0
B 3,8 2,7 3,0 2,9 2,1 3,5 2,7
(o 7,6 5,9 6,3 6,0 2,2 8,6 3,9
D 9,6 71 7,3 71 2,7 9,0 4,8
E 11,2 8,1 8,6 8,1 2,7 111 51
F 12,0 8,4 9,2 8,6 2,7 12,8 5,2

Tableau 30. Rapports des courants de photons d’énergie 2.2 MeV (rayonnement prompt de capture radiative des
neutrons thermiques sur I'isotope H) entre la configuration initiale et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour
chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et Arriére), et rapport des courants totaux (Total) , entre
les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des calculs MCNP) sont mentionnées entre
parenthéses. La statistique pour la face arriére n’est pas suffisante pour que les résultats soient pertinents.

Faces
Confie, Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
A 1,7(8%) 1,8(8%) 1,2(4%) 09(6%) 1,2(2%) [0} 1,2 (2 %)
B 3,3(10%) 3,5(10%) 57(7%) 1,4(6%) 1,8(3%) [0} 2,1(2%)
C 4,8(11%) 52(12%) 83(8%) 2,0(7%) 1,8(3%) [0} 2,4 (2%)
D 4,7(11%) 4,7(12%) 102(9%) 2,4(7%) 1,7(3%) [0} 2,4 (2%)
E 4,7(11%) 49(12%) 11,4(9%) 2,5(8%) 1,8(3%) [0} 2,5(2%)
F 39(10%) 3,7(11%) 9,6(8%) 22(7%) 1,8(3%) [0} 2,4 (2%)
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Tableau 31. Rapports des courants de photons d’énergie 4.9 MeV (rayonnement prompt de capture radiative des
neutrons thermiques sur l'isotope 12C) entre la configuration initiale et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour
chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et Arriére), et rapport des courants totaux (Total), entre
les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques des calculs MCNP) sont mentionnées entre
parenthéses. Pour les derniéres configurations, la statistique pour la face arriere n’est pas suffisante pour que les
résultats soient pertinents.

Faces
Confia. Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
A 1,2 (4 %) 1,2 (4 %) 1,2 (4 %) 1,1(4%) 1,0(3%) 1,3(12%) 1,1(2%)
B 1,3 (4 %) 1,4 (4 %) 1,3 (4 %) 1,3(4%) 09(3%) 1,8(14%) 1,2(2%)
C 6,6 (7 %) 8,4 (8 %) 6,1 (7 %) 6,7(7%) 1,0(3%) 0} 2,6 (2 %)
D 53,1(19%) 46,4(18%) 23,9(14%) 26,2(14%) 1,9(4%) 0} 6,0 (3 %)
E 89,6 (25%) 61,9(21%) 41,0(18%) 32,9(15%) 2,8(4%) 0} 9,0 (4 %)
F 79,6 (24 %) 59,4(20%) 43,8(18%) 33,7(16%) 2,8(4%) 0} 8,9 (4 %)

Tableau 32. Rapports des intégrales de courants de photons d’énergie supérieure a 50 keV entre la configuration initiale
et les configurations d’écrans (A, B, C, D, E, F) pour chacune des faces du cristal (Droite, Gauche, Haut, Bas, Avant et
Arriére), et rapport des courants totaux (Total), entre les impulsions neutroniques. Les incertitudes relatives (statistiques
des calculs MCNP) sont ici inférieures a 4 % pour la face arriére et 2 % pour les autres valeurs.

Faces
Gauche Droite Haut Bas Avant Arriére Total
Config.
A 1,2 1,2 1,1 1,1 1,1 1,2 1,1
B 1,5 1,5 1,6 1,4 1,2 1,5 1,4
C 2,8 2,8 2,9 2,7 1,3 3,9 2,0
D 3,1 3,1 3,3 3,1 1,4 4,4 2,3
E 6,9 6,6 7,0 6,3 2,0 10,8 3,8
F 6,8 6,4 6,8 6,1 1,9 11,1 3,8
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Annexe 5 : Test de I'outil de traitement des spectres gamma
SINBAD

Dans le cadre de I'amélioration du traitement des spectres gamma, les performances de I'outil
de Spectrométrie par Inférence Non paramétrique BAyesienne Déconvolutive (SINBAD) développé
par le CEA LIST [Barat07, Rohéel5], ont été étudiées. Le logiciel de traitement Gamma-W
(Westmeier GmbH), utilisé actuellement, implique une analyse raie par raie de la part de I'opérateur
qui peut prendre plusieurs heures pour des spectres d’activation neutronique pulsée trés riches en
raies gamma. L'outil SINBAD permet une analyse automatique et rapide de tels spectres, sans a priori
sur la position des pics. L'utilisation en routine de cet outil de traitement basé sur une tout autre
approche que le logiciel actuel nécessiterait une étude approfondie qui ne fait pas I'objet des travaux
présentés dans ce mémoire. Cependant, une premiére comparaison entre les traitements de
spectres gamma passifs (sources isotopiques d’étalonnage) et d’activation neutronique pulsée a
I'aide de SINBAD et de Gamma-W a été réalisée.

Pour I'acquisition du spectre passif, afin d’effectuer la comparaison a partir de spectres gamma
non entachés de la dégradation de la résolution du cristal de germanium par les neutrons rapides, un
spectre acquis en 2012 a été utilisé. Pour cette mesure, quatre sources ponctuelles (®°Co, 3’Cs, *2Eu
et 22'Am) ont été placées a 105 cm du détecteur et a la méme hauteur que le centre du détecteur, a
I’aide d’un support métallique (Figure 91).

. ~ f L e TTT——

Figure 91. Disposition de quatre sources gamma ponctuelles (6°Co, 137Cs, 152Eu et 242Am) au centre de la cellule MEDINA.

D’aprés les certificats de chacune des sources, les activités respectives en ®Co, ¥’Cs, 1>2Eu et 24!
Am étaient de 430 kBq, 363 kBq, 393 kBq et 393 kBq. Celles-ci étaient valable a la date du 1° janvier
2010, les spectres ayant été acquis le 31 juillet 2012, les activités étaient alors de 206 kBq, 360 kBq,
295 kBq et 339 kBq. La zone du spectre comprenant I'ensemble des rayonnements gamma émis par
les quatre sources ponctuelles, obtenu aprés une mesure de 252000 s, est représentée en Figure 92.
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Figure 92. Zone du spectre gamma passif comprenant I'ensemble des raies gamma des quatre sources ponctuelles (¢°Co,
137CS, 152Eu et 241Am).

Iy

Les aires nettes de chacune des raies gamma sont alors extraites a I'aide du logiciel de
spectrométrie Gamma-W, d’une part, et de SINBAD, d’autre part. Les rapports entre ces deux valeurs
est reporté en Figure 93.
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Figure 93. Rapport des aires nettes des raies gamma des quatre sources ponctuelles (5°Co, 137Cs, 152Eu et 21Am) estimées
avec SINBAD et avec Gamma-W.

Gamma-W et SINBAD indiquent une incertitude relative a 2 écarts-types. Les barres d’erreurs
des rapports SINBAD/GAMMA-W reportés en Figure 93 sont donc données a 2 écarts-types et on
constate que les résultats donnés par SINBAD sont cohérents avec ceux de Gamma-W. La Figure 94
est une capture d’écran de la représentation graphique du résultat de I'analyse, avec SINBAD, du
spectre gamma passif de MEDINA, incluant les émissions des quatre sources gamma ponctuelles. On
y retrouve le spectre mesuré en vert (la densité de probabilité en ordonnées représente le nombre
de coups), I'estimation du bruit de fond continu (ligne continue en noir), I'estimation de la présence
de raies gamma (sous forme de distributions de Dirac en rouge dont la hauteur est égale au nombre
de coups associé au pic correspondant), et enfin les raies analysée (points) représentées avec les
barres d’erreurs associées a un intervalle de confiance a 95 % (incertitude a 20).
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Figure 94. Représentation graphique du résultat de traitement avec SINBAD du spectre gamma passif obtenu avec les
quatre sources gamma ponctuelles €°Co, 137Cs, 152Eu et 241Am (spectre complet en haut et agrandissement en bas).

On notera une des limitations actuelles de SINBAD pour |'analyse de spectre présentant des
variations rapides de fond continu (e.g. front Compton). En effet, comme on peut I'observer sur
I'agrandissement en Figure 94, I'hypothese de fond continu « lisse » utilisée par SINBAD ne permet
pas de reproduire correctement de telles variations. Premiérement, cela peut entrainer une sous-

estimation de l'aire nette de la raie gamma présente au niveau de cette variation. Toutefois,
I'amplitude des raies gamma étant importante par rapport au continuum sur lequel elles sont
placées, I'erreur sur l'aire nette est inférieure a 1 %. D’autre part, d’éventuelles raies gamma de
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faible amplitude présentent dans la zone ou le continuum est mal évalué peuvent ne pas étre
détectées. Ce dernier point peut étre observé sur I'agrandissement de la Figure 94 ou I'estimation du
bruit de fond continu sous la raie gamma d’énergie 1332 keV de l'isotope *°Co ne permet pas
I'identification d’'une raie gamma de faible amplitude a 1348 keV (entourée sur la Figure 94). Des
améliorations, permettant de s’affranchir de cette limitation sont a I'étude au CEA-LIST.

Afin de vérifier les performances de SINBAD pour des spectres plus complexes, le spectre
obtenu par irradiation neutronique pulsée d’un échantillon de NaCl, utilisé pour la validation du
modele MCNP de la cellule MEDINA dans le chapitre Il, a été analysé avec SINBAD. Les aires nettes
ont ensuite été comparées comme précédemment avec celles obtenues par Gamma-W (Figure 95).
Les raies promptes de capture radiative des neutrons thermiques par lisotope 3°Cl ont été
décomposées en différentes catégories :

> les raies gamma principales [AIEAQ7],
> les raies gamma de section efficace partielle de production (cE,) faibles [AIEAQ7],

> la raie gamma d’énergie 517 keV en interférence avec la raie gamma de création de
paires d’énergie 511 keV,

> les raies de simple et double échappement (S.E. et D.E.).

En plus de ces raies gamma, les aires nettes des raies de capture radiative des isotopes H et 2C
(bruit de fond) ont également été comparées.
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Figure 95. Rapport des aires nettes des raies gamma promptes de capture radiative de I'isotope 3°Cl (échantillon) et des
isotopes !H et 12C (bruit de fond actif de la cellule MEDINA) extraites avec SINBAD et avec Gamma-W.

Comme précédemment, on retrouve globalement avec SINBAD les aires nettes données par
Gamma-W, les écarts les plus importants étant observés pour les raies gamma a faible statistique de
comptage. Comme indiqué au chapitre Il, la résolution du détecteur ne permet pas de distinguer les
raies gamma trés proches en énergie (786 keV et 788 keV). Pour celles-ci, la comparaison a été faite
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sur la somme des deux intensités. On pourra remarquer qu’avec les mémes étalonnages (en énergie
et en résolution), SINBAD et Gamma-W identifient, dans les deux cas, deux intensités de rapports
légérement différents mais ne correspondant pas au rapport des intensités de la référence [AIEAQ7],
voir Tableau 33.

Tableau 33. Rapport des intensités des raies gamma de capture radiative de I'isotope 35Cl de la base de donnée [AIEAQ7]
et mesurées par Gamma-W et SINBAD.

AIEA Gamma-W SINBAD

1,(788 keV) / 1,(786 keV) 1,585+ 0,015 0,401 +0,014 0,497 £ 0,007

Le spectre d’activation neutronique pulsée obtenu dans la cellule MEDINA avec I’échantillon
de NaCl comprend un grand nombre de raies gamma (captures radiatives de I'isotope **Cl et du fond
de la cellule). Il a donc été choisi de comparer le temps nécessaire pour analyser un tel spectre a
partir des deux outils de spectrométrie gamma. Dans le cas d’une analyse raie par raie avec Gamma-
W, on estime qu’un opérateur expérimenté aura besoin de quelques heures pour extraire 'ensemble
des raies gamma du spectre, d’autant plus si I'on ignore la nature des émetteurs gamma. Dans le cas
de SINBAD, I'ensemble du spectre est traité en une fois. Pour un spectre du type de I'échantillon de
NaCl, environ 15 min sont nécessaires pour I'analyse du spectre complet, et on peut raisonnablement
estimer que l'analyse d’un spectre plus complexe a grande densité de raies gamma et faible
statistique de comptage prendra moins de 1 h.
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Abstract

Nuclear activities produce radioactive wastes classified following their radioactive level and
decay time. An accurate characterization is necessary for efficient classification and management.
Medium and high level wastes containing long lived radioactive isotopes will be stored in deep
geological storage for hundreds of thousands years. At the end of this period, it is essential to ensure
that the wastes do not represent any risk for humans and environment, not only from radioactive
point of view, but also from stable toxic chemicals. This PhD thesis concerns the characterization of
toxic chemicals and nuclear material in radioactive waste, by using neutron activation analysis, in the
frame of collaboration between the Nuclear Measurement Laboratory of CEA Cadarache, France, and
the Institute of Nuclear Waste Management and Reactor Safety of the research center, FZJ
(Forschungszentrum Jilich GmbH), Germany. The first study is about the validation of the numerical
model of the neutron activation cell MEDINA (FZJ), using MCNP Monte Carlo transport code.
Simulations and measurements of prompt capture gamma rays from small samples measured in
MEDINA have been compared for a number of elements of interest (beryllium, aluminum, chlorine,
copper, selenium, strontium, and tantalum). The comparison was performed using different nuclear
databases, resulting in satisfactory agreement and validating simulation in view of following studies.
Then, the feasibility of fission delayed gamma-ray measurements of 2**Pu and 2*°U in 225 L waste
drums has been studied, considering bituminized or concrete matrixes representative of wastes
produced in France and Germany. The delayed gamma emission yields were first determined from
uranium and plutonium metallic samples measurements in REGAIN, the neutron activation cell of
LMN, showing satisfactory consistency with published data. The useful delayed gamma signals of
B9y and 2%U, homogeneously distributed in the 225 L matrixes, were then determined by MCNP
simulations using MEDINA numerical model. Weak signals of about one hundred counts per gram of
B9y or 25U after 7200 s irradiation were obtained. Because of the high gamma emission in the
bituminized waste produced in France (about 1 TBq of *¥’Cs per drum), the use of collimator and/or
shielding is mandatory to avoid electronic saturation, making fission delayed gamma rays
undetectable. However, German concrete drums being of lower activity, their corresponding active
background was measured in MEDINA with a concrete mock-up, leading to detection limits between
10 and 310 g of 2**U or®°Pu, depending on the delayed gamma line. In order to improve these
performances, the shielding of MEDINA germanium detector was optimized using MCNP calculations,
resulting in gamma and neutron background reduction factors of 4 and 5, respectively. The
experimental validation of the shielding efficiency was performed by implementing easy-to-build
configurations in MEDINA, which confirmed the expected background reduction factors predicted by
MCNP. Thanks to an optimized detector shielding, it will also be possible to use a higher neutron
emission source, like a high flux neutron generator or an electron LINAC with appropriate conversion
targets, in view to further reduce detection limits.

Keywords: Radioactive waste characterization, neutron activation analysis, high resolution
gamma spectrometry, prompt radiative capture gamma rays, delayed fission gamma rays, MCNP
simulation
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Résumeé

Les activités nucléaires générent des déchets radioactifs classés selon leur niveau d’activité et la
durée de vie des radioéléments présents. La garantie d'un classement et d’une gestion optimale
nécessite une caractérisation précise. Les déchets de moyenne et haute activité, contenant des
radioéléments a vie trés longue, seront stockés en profondeur pendant plusieurs centaines de
milliers d’années, a l'issue desquelles il est nécessaire de pouvoir garantir I'absence de risques pour
I’'homme et I'environnement, non seulement sur le plan radiologique, mais aussi en ce qui concerne
des éléments stables, toxiques du point de vue chimique. Cette these concerne la caractérisation par
activation neutronique de ces éléments toxiques, ainsi que celle des matieres nucléaires présentes
dans les colis. Elle a été réalisée dans le cadre d’'une collaboration entre le Laboratoire de Mesures
Nucléaires du CEA Cadarache, en France, et l'institut de Gestion des Déchets Radioactifs et de Slreté
des Réacteurs du centre de recherche FZJ (Forschungszentrum Jiilich), en Allemagne. La premiére
étude a consisté a valider le modeéle numérique de la cellule d’activation neutronique MEDINA (FZJ)
avec le code de transport Monte Carlo MCNP. Les rayonnements gamma prompts de capture
radiative d’échantillons contenant des éléments d’intérét (béryllium, aluminium, chlore, cuivre,
sélénium, strontium et tantale) ont été mesurés et comparés aux simulations avec diverses bases de
données nucléaires, permettant d’aboutir a un accord satisfaisant et validant le schéma de calcul en
vue des études suivantes. Ensuite, la mesure des rayonnements gamma retardés de fissions induites
sur les isotopes °U et #°Pu a été étudiée pour des flts de 225 L contenant des enrobés bitumineux
ou une matrice béton, représentatifs de déchets produits en France et en Allemagne. Les
rendements d’émission des rayonnements gamma retardés de fission d’intérét, cohérents avec ceux
publiés dans la littérature, ont été déterminés a partir des mesures d’échantillons métalliques
d’uranium et de plutonium dans la cellule d’activation neutronique REGAIN du LMN. Le signal utile a
ensuite été extrapolé par simulation MCNP pour une répartition homogeéne d’isotopes 2°Pu ou 2*°U
dans les matrices considérées, en utilisant le modele numérique de MEDINA. Des signaux faibles, de
I'ordre de 100 coups par gramme d’isotope 2*Pu ou 2%U, ont été obtenus. Pour le colis d’enrobés
bitumineux, le niveau d’irradiation gamma trés élevé, d(i a une activité en ¥Cs de 'ordre de 1 TBq
par fat, nécessiterait I'utilisation d’une collimation et/ou d’écrans pour éviter la saturation de
I’électronique de mesure, rendant indétectables les rayonnements gamma retardés de fission. Les
colis de déchets bétonnés produits en Allemagne présentant un niveau d’activité plus faible, il a été
possible d’estimer des limites de détection allant de 10 a 310 g d’isotope fissile 2°U ou 2*°Pu, selon la
raie gamma considérée, suite a la mesure du bruit de fond actif dans MEDINA avec une matrice
béton maquette. Afin d’améliorer ces performances, le blindage du détecteur germanium de
MEDINA a été optimisé a I'aide de simulations MCNP, montrant la possibilité de réduire les bruits de
fond gamma et neutron d’un facteur 4 et 5, respectivement. La validation expérimentale de
I'efficacité du blindage a été effectuée a partir de configuration simples a implémenter dans
MEDINA, confirmant les facteurs de réduction attendus. Un blindage du détecteur optimal
permettrait d’améliorer les limites de détection et aussi d’utiliser une source de neutrons d’intensité
supérieure, comme un générateur de neutron a haut flux ou un accélérateur linéaire d’électrons avec
une cible de conversion appropriée.

Mots-clefs: Caractérisation des déchets radioactifs, activation neutronique, spectrométrie
gamma haute résolution, rayonnements gamma prompt de capture radiative, rayonnements gamma
retardés de fission, simulation MCNP
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