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Résumé : Les travaux de thése présentés dans ce
mémoire visent a répondre aux enjeux rencontrés
lors des opérations d'assainissement et de
démantelement (A&D) des sites nucléaires en fin de
vie. L'objectif principal de la thése consiste a
développer un instrument compact et de haute
sensibilité pour la caractérisation du champ
neutronique. Le prototype de mesure servira a
localiser les sources neutroniques en utilisant la
méthode d'imagerie par encodage spatial, et a
identifier les sources neutroniques a partir de la
mesure de leur distribution en énergie en utilisant la
méthode de déconvolution des spectres. Le
prototype envisagé est formé d'un scintillateur
plastique pixellisé, relié optiquement a une matrice
de photomultiplicateurs en silicium (SiPM), et ces
deux composants sont associés a un masque codé.

Afin d'atteindre |'objectif énoncé, trois axes ont été
étudiés. Le premier axe concerne le test et la
comparaison des trois codes de déconvolution
MAXED, GRAVEL et MLEM sur des données
simulées. Le deuxiéeme axe a pour objectif de
déterminer la fonction de réponse aux neutrons du
scintillateur plastique monobloc et, a l'issue de
cette mesure, la spectrométrie neutronique a été
appliqguée sur des données réelles mesurées a
I'aide de ce scintillateur. Le troisieme axe concerne
la caractérisation du spectro-imageur neutronique
formé d'un scintillateur pixellisé en évaluant sa
performance en imagerie expérimentalement et en
spectro-imagerie par simulation.

Title: Development of a transportable neutron spectro-imager with high detection sensitivity

Keywords: Decommissioning, neutron imaging, neutron spectrometry, plastic scintillator, deconvoltion.

Abstract: The work presented in this thesis addresses
the  challenges  encountered  during the
decommissioning and dismantling (D&D) of nuclear
facilities at the end of the lifecycle. The main objective
of this thesis is to develop a compact and highly
sensitive instrument for neutron field
characterization. The measurement prototype will be
used to locate neutron sources using spatial
encoding imaging and to identify neutron sources by
measuring their energy spectra through spectrum
deconvolution. The prototype consists of a pixelated
plastic scintillator optically coupled to an array of
silicon  photomultipliers  (SiPM), with  both
components associated with a MURA coded mask.

To achieve the stated objective, three axes of study
were pursued. The first axis involves testing and
comparing three deconvolution codes MAXED,
GRAVEL, and MLEM using simulated data. The
second aims to determine the neutron response
function of the monobloc plastic scintillator and,
following this, neutron spectrometry was applied to
real data measured using this scintillator. The third
area involves characterizing the neutron spectro-
imager based on a pixelated plastic scintillator, by
assessing its  performance in  imaging
experimentally and in spectro-imaging by
simulation.
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Introduction générale

Le sujet de thése présenté dans le cadre de ce mémoire s’intégre dans le programme FOCUSDEM,
programme incitatif initié en 2019 par le Haut-Commissaire a I'Energie Atomique, avec pour objectif
principal I'émergence d’innovations de rupture dans le domaine de [I'assainissement et du
démantelement (A&D) a I'horizon de dix ans. La détection et la caractérisation des matieres
radioactives constituent un enjeu principal pour les besoins de I’A&D des sites nucléaires. Ces étapes
permettent d’intervenir pour faire une cartographie radiologique des sites présentant des zones
irradiantes potentielles, le plus rapidement possible, a moindre co(t et avec plus de s(reté [1].

L'instrumentation nucléaire et les méthodes de mesure associées, qui ont connu ces dernieres
années des développements considérables (miniaturisation des systémes de détection, localisation en
temps réel des sources radioactives, amélioration des capteurs et de I'architecture électronique...)
peuvent répondre aux défis d’envergure relatifs aux différents domaines d’applications mentionnés ci-
dessus [2]. Les matiéres radioactives sont détectées, localisées et identifiées, a partir des détecteurs a
gaz, a scintillation ou a semi-conducteurs qui permettent de mesurer un ou plusieurs types de
rayonnements émis (alpha, béta, neutron, et gamma). Caractériser la présence des sources
radioactives, en particulier dans les colis de déchets, dans les boites a gants et dans le combustible
nucléaire, figure parmi les objectifs majeurs du processus d’A&D des sites nucléaires en fin de vie.

Les spectrometres gamma, les spectro-imageurs gamma, les systémes de comptage neutronique
passif font partie des systéemes de mesure nucléaire souvent utilisés sur les chantiers nucléaires. Pour
la spectrométrie gamma in situ, il existe par exemple les sondes CdZnTe qui sont adaptées aux besoins
du démantelement [3]. Pour les mesures a bas niveau, les détecteurs a scintillateur LaBr; sont les plus
adaptés dans les mesures de contréle final, lorsque le niveau de radioactivité nécessite un rendement
de détection plus élevé [3]. En revanche, le détecteur germanium de haute pureté (HPGe) reste le
standard pour les mesures de spectrométrie gamma de haute résolution. Avec ce type de détecteur
(détecteur HPGe 40% d’efficacité relative), de la matiére radioactive émettrice de photons gamma tels
que le ¥’Cs et le ®°Co peuvent étre identifiés en trois minutes de mesure, avec des limites de détection
de 'ordre de 0,1 Bg.g™ [1]. En ce qui concerne les spectro-imageurs gamma, plusieurs systémes sont
commercialisés et utilisés par les acteurs de I’A&D, tel que iPIX [4], NuVISION [5] ou POLARIS-H [6]. Ces
spectro-imageurs permettent de localiser a distance les matiéres radioactives. L'image finale obtenue
est une superposition de I'image de la zone irradiante sur une image visible de la scéne observée. lls
permettent également d’identifier en temps réel les sources radioactives tout en estimant le débit de
dose au point de mesure. Les conditions d’applications de ces systemes sont diverses : pour le suivi de
I'efficacité des phases d’assainissement des installations nucléaires, dans le domaine de la
caractérisation radiologique des déchets nucléaires ou encore lors du suivi de chantier pour mettre en
ceuvre la démarche ALARA (As Low As Reasonably Achievable). Cette démarche vise a minimiser la
dose recue par les intervenants lors de I'exploitation d’une installation nucléaire. La technique de
spectro-imagerie gamma est utilisée également pour une caractérisation précise de la répartition du
terme source dans des environnements nucléaires. Cette information est ensuite intégrée dans les
modeles radiologiques afin de créer des scénarios de réalité virtuelle qui permettent de prédire la dose
de radiation regue par les intervenants. Néanmoins, en dépit de sa maturité industrielle, la
spectro-imagerie gamma présente certaines limitations et ne permet pas d’assurer une cartographie
compléte d’un site en démantelement. Dans certains cas, tel que l'investigation sur boites a gants
plombées contenant des sources de type (o, n), ou tout objet contenant du plutonium et possédant
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une protection atténuante, I'imagerie gamma ne permet pas de confirmer la présence et la localisation
d’isotopes d’intérét.

D’autre part, la caractérisation radiologique des colis de déchets radioactifs issus des activités
nucléaires s’appuie sur des méthodes de mesure nucléaire destructives et non destructives. L'une de
ces méthodes est le comptage neutronique passif, qui se base sur la détection des neutrons émis
spontanément par les actinides présents. lls proviennent principalement de deux origines : les fissions
spontanées et les réactions (o, n). La technique de comptage par coincidence, qui est I'une des
techniques de référence pour la mesure neutronique passive, permet de distinguer les neutrons issus
des fissions spontanées des neutrons résultant des réactions (o, n). Cependant, cette méthode ne
permet pas d'identifier I'origine spécifique de I'émission des neutrons, c'est-a-dire de déterminer la
composition isotopique d'une source émettant des neutrons par fission spontanée. Pour obtenir cette
information, une mesure de spectrométrie gamma est ajoutée en complémentaire. Ces deux
techniques sont souvent appliqués pour caractériser les colis des déchets contenant de plutonium. En
revanche, en présence d’émetteurs parasites par fission spontanée comme le 2**Cm, dont I’émission
peut totalement masquer celle du plutonium, la mesure neutronique active peut s’avérer étre le seul
recours pour mesurer la masse fissile.

Dans ce contexte, la technique de spectro-imagerie neutronique qui sert a localiser et a identifier les
sources neutroniques peut constituer une mesure complémentaire, allant au-dela du simple décompte
des neutrons. Elle est particulierement utile dans des situations impliquant un blindage gamma,
pendant la détection de la présence de plutonium dans les boites a gants contaminées ou les colis de
déchets radioactifs, ou bien en présence d’'un émetteur de haute intensité qui masque les émissions
gamma. La spectro-imagerie neutronique permet aussi d'apporter de l'information supplémentaire
pour confirmer ce qui est mesuré par la technique de spectro-imagerie gamma. Hormis ces
applications liées a I'A&D, il est envisagé que la spectro-imagerie neutronique puisse trouver des
applications prometteuses dans le domaine de la sécurité intérieure, avec pour objectifs la détection
du transport illicite de matieres radioactives et la prévention des risques terroristes liés aux
composants nucléaires et radiologiques (NR) [7].

Tenant compte de l'intérét de la spectro-imagerie neutronique, I'objectif de la thése est de
développer un instrument compact et de haute sensibilité pour localiser et caractériser la matiere
radioactive émettrice de neutrons. Ce prototype sera destiné a localiser a distance les sources
neutroniques et devra étre compatible avec des mesures de spectrométrie neutronique (déterminer
le spectre en énergie du point chaud irradiant) pour permettre le calcul de débit de dose neutronique
et I'identification des sources neutroniques.

Deux axes principaux sont abordés dans le cadre de ces travaux de thése : I'imagerie neutronique en
utilisant la technique de I'encodage spatial a travers un masque codé, et la spectrométrie neutronique
en utilisant la méthode de déconvolution pour la résolution du probleme inverse, permettant de
déterminer le spectre en énergie des neutrons émis.

Dans le premier chapitre, un état de I'art sur la caractérisation du champ neutronique sur les sites
nucléaires sera réalisé. Nous aborderons notamment la radioactivité des principales sources
neutroniques, leur distribution en énergie, et leur présence dans les milieux radioactifs (réacteurs
nucléaires, déchets radioactifs), ainsi que les différents types de réactions des neutrons avec la matiere
pour comprendre la méthode de détection des neutrons suivant les caractéristiques du détecteur. Le
chapitre présentera également un état de I'art des différentes technologies de spectro-imagerie
neutronique, notamment la spectro-imagerie par diffusion élastique, l'imagerie par encodage spatial
et la spectrométrie par déconvolution des spectres.
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Le deuxiéme chapitre visera a démontrer par simulation Monte Carlo la possibilité de réaliser des
mesures de spectrométrie neutronique a I'aide d’'un monobloc de scintillateur plastique, couplé a un
code de déconvolution spécifique. L'étude s’intéressera aux spectres en énergie émis par des sources
neutroniques de type fission spontanée telles que le 2°2Cf et les sources émettant des neutrons par
réaction (o, n) telles que I’AmBe. Pour ce faire, trois codes de déconvolution de référence, MAXED
(Maximum Entropy Deconvolution), GRAVEL et MLEM (Maximum Likelihood Expectation
Maximization), seront testés et comparés en les appliquant sur des données simulées.

Dans le troisieme chapitre, nous décrirons le prototype expérimental composé d'un monobloc de
scintillateur plastique couplé a une matrice de photomultiplicateurs en silicium (SiPM), suivi d'une
méthodologie d'étalonnage avec des rayonnements gamma. Nous mesurerons également la réponse
lumineuse des protons pour établir une relation entre I'énergie en équivalent électrons (MeVee) et
|'énergie en équivalent protons (MeVep), en utilisant deux types de sources mono-énergétique de
référence : un générateur de champs neutroniques mono-énergétiques et un faisceau de protons.
Finalement, des mesures de spectrométrie neutronique a I'aide du prototype expérimental seront
présentées.

Apres avoir montré par simulation et de maniere expérimentale la validité de la méthode de
déconvolution des spectres neutroniques obtenus a I'aide d’'un monobloc de scintillateur plastique,
nous présentons dans le quatriéme chapitre le prototype d’'imageur neutronique existant. Ce dernier
est formé d’un scintillateur plastique constitué de 12x12 pixels lié optiquement a une matrice de
12x12 SiPM, et d’'un masque codé de type MURA. L'un des objectifs de cette thése vise a intégrer des
mesures de spectrométrie neutronique sur ce type d’imageur. Tout d’abord, des mesures d’imagerie
neutronique en conditions de laboratoire et in situ seront montrées. Ensuite, des études par simulation
Monte Carlo seront menées pour vérifier la capacité d’'un scintillateur pixellisé a réaliser la
spectrométrie neutronique en utilisant la méthode de déconvolution des spectres. Finalement, nous
exposerons les essais préliminaires pour effectuer I'étalonnage par pixel du scintillateur plastique
pixellisé.
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Chapitrel. Contexte des travaux et état
de lI'art sur la spectro-imagerie
neutronique

1.1. Contexte

La production d'énergie nucléaire a partir de la fission de noyaux atomiques englobe diverses
activités telles que la création, la construction, la gestion et la maintenance des centrales nucléaires,
ainsi que la gestion des déchets radioactifs. Cette industrie est strictement réglementée en raison des
risques associés a la radioactivité, et nécessite une expertise technique et scientifique pointue. A 60
ans d’age, I'industrie nucléaire frangaise entre dans une période ol ses premieres installations arrivent
en fin de vie. A ce stade, I'assainissement et le démantélement des sites nucléaires sont indispensables
pour fermer proprement le cycle de vie d’une installation. En parallele, la prolongation de la durée de
vie des centrales nucléaires, en particulier, est de plus en plus envisagée en raison de ses avantages
économiques incontestables. Dans ce sous-chapitre nous présentons les principales étapes et besoins
de I'assainissement et démantelement ainsi que le réle essentiel de I'instrumentation nucléaire dans
ce contexte.

I.1.1. L'assainissement et démantelement des sites nucléaires

Le processus d’assainissement et de démantelement (A&D), prescrit par un décret, démarre des lors
gu’une installation nucléaire est mise a I'arrét définitif. Cette stratégie de démantélement immeédiat a
été adopté par la France, en accord avec les recommandations de I’AIEA (Agence internationale de
I'énergie atomique). La mise a l'arrét d’une installation nucléaire résulte soit d’une décision
économique de I'exploitant, soit de I'application des réglementations nationales et internationales
visant a garantir que le site réponde aux normes de santé et de sécurité et que tout risque
environnemental soit écarté. Ces différentes opérations consistent a évacuer les matiéres et les
déchets radioactifs, a retirer les équipements présents, et a assainir et a déconstruire les batiments
d'une installation nucléaire. De nombreux sites sont concernés, incluant les réacteurs nucléaires, les
installations de recherche et les installations de stockage des déchets radioactifs, qui sont en fin de vie
ou en arrét définitif. L'objectif de ce processus est de s'assurer que le site ne présente aucun risque
pour les travailleurs ou le public, et de le rendre compatible avec une éventuelle réutilisation [1]. En
France, l'industrie nucléaire possede une expérience solide dans le domaine de la décontamination et
du démantélement. En 2023, 35 installations nucléaires sont arrétées et/ou en cours de
démantelement, comprenant des réacteurs de production d'électricité, des réacteurs de recherche,
des laboratoires, des usines, et des installations de traitement de déchets [2]. En mars 2016 [3], la
Direction de I’Energie Nucléaire (DEN) du CEA, désormais Direction des Energies (DES), était
responsable sur les centres civils de I'assainissement et du démantelement de 22 installations
nucléaires sur un total de 43, soit pres des deux tiers des installations francaises en cours de
démantelement. Le CEA consacre annuellement une somme qui s’éléve jusqu’a 740 millions d'euros
pour les activités A&D (fonds dédié a des fins civiles et de défense) sur un budget global de I'organisme
d’environ 5 milliards d’euros [4]. Le CEA a actuellement les plus grands projets de démantélement
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d'installations nucléaires dans le monde, tels que les batiments du site de Fontenay-aux-Roses (INB
165 et 166), I'installation de traitement UP1 & Marcoule et le réacteur a neutrons rapides PHENIX (INB
71). De plus, le démantelement et la réhabilitation du site CEA de Grenoble qui ne présente plus
d’activités nucléaires depuis plusieurs années est un exemple d’opérations d’A&D et de déclassement
réussies.

L'assainissement et le démantelement d'un site nucléaire peuvent comporter les étapes suivantes :

e la caractérisation de I'état initial du site, qui comprend la collecte des données initiales,
telles que les plans de l'installation, I'historique du site et les études radiologiques qui
peuvent comprendre des campagnes de mesures nucléaires in-situ.

e La préparation des opérations qui comporte l'installation de dispositifs de sas (systéeme
d'air sain) de ventilation pour maintenir une barriere de confinement statique et
dynamique, la mise en place de matériel de contréle de radioprotection, ainsi que la
préparation des tenues de protection et des outils adaptés.

e La réalisation d'opérations en milieu hostile : assainissement préalable, démontage,
découpe, décapage, et décontamination des structures et du génie civil.

e Le conditionnement des déchets et le traitement des effluents des opérations A&D.

e La caractérisation des déchets ou des effluents : stockage et entreposage des déchets, et
rejet des effluents.

Par ailleurs, le démantelement normalement programmé differe d’un démantélement aprés un
accident. En général, lors du démantélement classique d'un réacteur, le coeur radioactif contenant la
guasi-totalité de la radioactivité est retiré, et le terme source est ainsi limité a la cuve et a son
environnement proche. En cas d'accident, une partie importante de l'inventaire radioactif du coeur
peut étre dispersée dans un volume plus important (comme le circuit primaire, I'enceinte de
confinement et l'environnement). Le rejet externe des matiéres radioactives nécessite le
développement de nouvelles techniques, telles que la décontamination des sols [5]. Nous ajoutons
aussi la problématique du traitement du corium (cceur fondu du réacteur) qui est la partie non
dispersée par l'accident et qui demeure en fond de radier. Dans tous les cas, des techniques de
démantelement spécifiques doivent étre mises en place pour faire face a ces situations
exceptionnelles. Nous pouvons citer trois accidents a fort impact public et médiatique, montrés sur la
Figure I-1, qui étaient ceux qui se sont produits a Three Mile Island (TMI) aux Etats-Unis en 1979, a
Tchernobyl en URSS en 1986, et a Fukushima au Japon en 2011 [1].
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Figure I-1 A gauche : Site de Three Mile Island [1]. Au milieu : Centrale de Tchernobyl en 1986 juste apreés
l'explosion du coeur [1]. A droite : la centrale électrique de Fukushima Dai-ichi avant et aprés le tsunami
dévastateur au Japon en 2011 [6].

1.1.2. L'instrumentation et la mesure en milieu nucléaire

Pour comprendre I'état actuel d'une installation avant son démantelement, il faut aller
au-dela de la simple connaissance de son historique. Des mesures doivent étre réalisées sur le
site pour obtenir une caractérisation radiologique compléete, en respectant des critéres de
performance (seuil de détection, précision, colt) et des contraintes de réalisation (milieux
complexes, irradiants et peu accessibles). Les instruments déployés lors de cette phase cruciale
de caractérisation sont par exemple, des imageurs gamma et alpha et des outils compatibles
avec la spectrométrie gamma in-situ [7,8]. Dans le domaine de la spectro-imagerie gamma,
plusieurs prototypes ont été développés par le CEA et certains d'entre eux ont été
industrialisés : CARTOGAM [9], iPIX [10], NuVISION [11] et Spid-X [12]. La Figure 1-2 montre
une photographie de la caméra gamma GAMPIX développée par le CEA List dans le cadre
d'une collaboration internationale, et qui a été commercialisée par Mirion Technologies sous
le nom d'iPIX. On peut souligner que le domaine de la spectro-imagerie gamma fait I'objet
d'une forte concurrence au niveau mondial (ASTROCAM 7000HS [13], POLARIS-H [14], GeGl
[15] et N-Visage [16]). Ces systemes permettent de réaliser des cartographies radiologiques
pendant le démantélement d'une installation nucléaire, en indiquant la localisation et
I'intensité d'un point chaud ainsi que l'identification des radio-isotopes. lls peuvent également
étre utilisés pour des applications en lien avec la sécurité intérieure tels que le soutien a
I'exploitation des installations et le suivi de procédé. Néanmoins, en dépit de sa maturité
industrielle, la spectro-imagerie gamma présente certaines limitations et ne permet pas
d'assurer une cartographie complete d'un site en démantelement. Dans certains cas, tels que
la présence de blindage gamma, I'imagerie gamma ne permet pas de confirmer la présence de
radioéléments d'intérét, tels que le plutonium ou I'uranium. L'alternative offerte par un spectro-
imageur neutronique constitue alors une option séduisante pour pallier certaines difficultés
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liées a la détection des rayonnements gamma. De plus, la spectro-imagerie neutronique a des
applications cruciales dans le domaine de la slreté et de la radioprotection. Elle est essentielle
pour gérer le risque lié a I'exposition externe aux neutrons en mesurant précisément la dose
recue. Pour effectuer cette mesure de dose, il est indispensable de déterminer les spectres
neutroniques afin de calculer le coefficient de conversion entre la fluence neutronique et le
débit d'équivalent de dose. En plus, la mesure neutronique joue un role essentiel dans le
contréle de la criticité par la limitation de la concentration en matieres fissiles. En effet, dans
les installations de retraitement, elle est utilisée pour la caractérisation des sources
neutroniques anciennes, et leur reprise éventuelle. Elle permet aussi d'étudier le terme source
dans les accélérateurs médicaux en cas d'activation neutronique. En outre, la spectro-imagerie
neutronique est une mesure qui pourrait s'avérer nécessaire en amont des opérations de RCD
(Reprise et Conditionnement des Déchets) afin d'améliorer la connaissance des déchets et, en
particulier, de localiser avec plus de précision la source émettrice de neutrons. Bien que
I'industrie nucléaire ne propose pas d'appareils pour I'imagerie neutronique, elle dispose de
plusieurs spectromeétres neutroniques industrialisés tels que le DIAMON [17] et le ROSPEC [18].
En partant de ce constat, l'objectif de la theése est de développer un spectro-imageur
neutronique compact et de haute sensibilité pour localiser et identifier les objets émetteurs de
neutrons. Notre travail de recherche vise a rendre possible, sur le long terme, une cartographie
plus compléte de la contamination radiologique pour les opérations d'A&D, en atteignant les
objectifs suivants : optimiser les scénarios d'intervention en réduisant les délais d'investigation
et les colts de chantier, respecter les principes ALARA en diminuant la durée d'exposition et
I'augmentation des protections individuelles ou collectives, et augmenter l'efficacité du
traitement des déchets radioactifs en caractérisant des colis de déchets plutoniferes et
uraniféres.

Figure I-2 A gauche : la caméra gamma iPIX-NID. A droite : exemple de mesure d'imagerie gamma pour
le contréle de contamination dans une boite a gants [19].
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I.2. La caractérisation du champ neutronique en milieu
nucléaire

Les techniques de mesure neutronique passives ont été utilisées dans l'industrie depuis plusieurs
décennies pour caractériser les colis de déchets et les matieres nucléaires, notamment dans le
domaine de I'A&D. Ces techniques incluent les méthodes de comptage total, le comptage des
coincidences neutroniques et le comptage de multiplicités neutroniques [20]. La méthode de
comptage total est la mesure de tous les neutrons émis par le contaminant, quelle que soit leur origine
telles que les fissions spontanées ou les réactions (o, n). Les méthodes de comptage de coincidence
neutroniques permettent de distinguer les neutrons selon leur origine, notamment ceux émis par des
réactions (o, n) et ceux issus de fission. Cette discrimination repose sur le fait que les neutrons de
fission sont émis au nombre de 2 a 3 en moyenne, contrairement aux neutrons des réactions (a, n)
émis individuellement. En éliminant les neutrons non corrélés, cette technique réduit le bruit de fond
dans les mesures passives et ne prend en compte que les produits de fission spontanée. Finalement la
méthode de comptage par multiplicité qui est une extension de la méthode de comptage des
coincidences neutroniques permet de déterminer le taux de fissions spontanées, le taux de réactions
(o, n) et le taux des fissions induites. D'autre part, les méthodes actives, telles que la technique
d'analyse différentielle (DDT) [21], utilisent des neutrons externes pour induire de nombreuses
réactions de fission, ce qui permet des mesures plus sensibles et plus précises que les méthodes
passives. Dans ce chapitre nous présentons les principales sources neutroniques rencontrées dans ce
contexte, ainsi que les interactions des neutrons avec la matiere qui peuvent influencer le choix des
détecteurs neutroniques utilisés.

1.2.1. Les sources neutroniques dans un milieu nucléaire

Les matieres nucléaires émettrices de neutrons usuellement rencontrées dans les déchets nucléaires
et le combustible usé sont le plutonium, le curium et I'uranium. Le débit d’émission neutronique des
principaux isotopes sous différentes formes chimiques est rappelé dans le Tableau I-1. La
guantification de ces sources se fonde sur I'émission spontanée de neutrons. Ces derniers sont
produits, en fonction de la forme chimique de l'isotope, principalement par deux sources : les fissions
spontanées et les réactions (a, n). Le débit d’émission neutronique par la réaction (a, n) est fortement
sensible a la forme chimique du contaminant (métal-liquide, oxyde, fluorée...), pour lequel la
production de neutrons peut varier d’un facteur 1000 avec la nature de I'élément léger (par exemple
1,34x10* neutrons/s pour le PuO; contre 2,2x10° neutrons/s pour le PuF,). Cette approche présente
un inconvénient majeur pour la mesure neutronique passive qui vise a détecter I'ensemble de
neutrons émis sans distinction d’origine (comptage total neutronique) afin d’obtenir une information
sur la quantité d’actinides présente dans un objet. Afin de pallier ce probléme, il est nécessaire de
distinguer la partie du signal provenant des fissions spontanées de celle provenant des réactions (a, n)
en utilisant la méthode de comptage des coincidences neutroniques. Le principe de discrimination
repose sur le fait que les neutrons émis par une réaction de fission spontanée sont corrélés dans le
temps (2 ou 3 neutrons sont émis simultanément), alors que les neutrons émis par la réaction (o, n)
sont non corrélés. D’autre part, identifier les isotopes émetteurs en se basant sur |'énergie des
neutrons émis représente un défi majeur, car contrairement aux mesures effectuées par spectrométrie
gamma, tous les isotopes produisent des neutrons selon un spectre continu et sont presque similaires
pour plusieurs actinides (comme le montre la Figure I-3). De plus, I'énergie moyenne des neutrons
produits par fissions spontanées et réactions (a, n) sous forme chimique oxyde est proche de 2 MeV.

9



Contexte des travaux et état de l'art sur la spectro-imagerie neutronique

Tableau I-1 Débit d'émission neutronique des principaux isotopes sous différentes formes chimiques [22].

L. . Enfissions spontanées En(a, n) oxyde E. totale
RN Pérlode fannce) (n/s/g) (n/s/g) (n/s/g)
238py 8,77x10! 2,59%103 1,34x10* 1,599x10*
240py 6,56x103 1,02x103 1,41x10? 1,161x103
242py 3,76x10° 1,72x103 2,0 1,722x103
2IAm 4,336x10? 1,2 2,69x10° 2,691x103
242Cm 4,5x10" 2,1x107 3,8x10° 2,5x107
I 1,81x101 1,08x107 7,78x10* 1,08x10’
226 2,64 2,34x10%? 6,0x10° 2,34x10%?
— Pu 238 : fissions spontanées
£ 0,061 Pu 238 : (a, n) oxyde
-E — Pu 240 : fissions spontanées
E — Pu 240 : (a, n) oxyde
3 0,05 +- Pu 244 : fissions spontanées
2 = PU 244 : (a, n) oxyde
3 o004l
g
& 0,03 4
0,02 \

0,01 |

o0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Energie (MeV)

Figure I-3 Les spectres énergétiques de ['émission neutronique pour différents isotopes du plutonium,
pour des réactions de fission spontanée et des réactions (o, n) sur la forme chimique oxyde. Ces résultats
sont issus de calculs de modélisation [22].

Les fissions spontanées sont particulierement intenses pour les isotopes pairs du plutonium et du
curium. La présence de curium qui émet des neutrons de maniére tres intense, peut parfois poser un
probléme lorsque I'objectif est de quantifier le plutonium, car cette forte présence de neutrons émis
par le curium peut masquer ceux émis par le plutonium. D’autre part, 'uranium est un émetteur
neutronique peu intense mais il est possible de le caractériser par comptage neutronique total dans
certaines conditions : fortes masses de I'ordre du kg ou forme chimique conduisant a une émission (a,
n) significative, comme les fluorures d’uranium UOF,[23]. Pour caractériser I'uranium, il est possible
de mesurer les neutrons retardés émis par la fission induite de I'uranium en I'exposant a un générateur
de neutrons (Deutérium-Tritium) compact émettant des neutrons mono-énergétiques de 14,1 MeV
[24].

Dans ce paragraphe (I.2.1), nous avons identifié deux principaux types de sources neutroniques
utilisés dans les milieux nucléaires : les sources de neutrons par fission spontanée et induite, et les
sources de neutrons par réaction (a, n). Dans le paragraphe suivant (1.2.1.1) nous nous concentrons
sur une explication détaillée de chaque type de source neutronique mentionnée précédemment en
ajoutant les caractéristiques des générateurs de neutrons mono-énergétiques.
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1.2.1.1. Les sources de neutrons par fission spontanée et induite

La fission spontanée est une forme de désintégration radioactive caractéristique des isotopes trés
lourds (A du noyau > 100) qui se déroule sans apport d’énergie provenant d’une particule extérieure,
et qui est accompagnée de I'émission simultanée de 2 a 4 neutrons. Le 2>2Cf est I'un des radio-isotopes
les plus couramment utilisés dans l'industrie nucléaire. Il émet plusieurs neutrons par fission
spontanée avec une énergie moyenne de 2 MeV. La décroissance radioactive est dominée par la
désintégration a et seulement 3,2% des désintégrations se font par fission spontanée avec émission
de neutrons. La désintégration a et fission spontanée sont accompagnées d’une émission photonique
prompte et retardée par désexcitation des fragments de fission. Cependant, son fort débit d’émission
de neutrons (2,34x10%? neutrons.st.g!) par fission spontanée permettent de I'utiliser comme une
source de neutrons [25]. Les spectres en énergie des neutrons de fission du 22°Pu et °2Cf sont présentés
sur la Figure I-4. lls suivent une forme de type spectre de Watt, ce spectre est décrit par I'équation (I-1)
dont les parameétres a et b sont ajustés sur les spectres expérimentaux et ¢ est une constante de
normalisation. Les valeurs de a et b sont indiquées dans la référence [26].

fx)=c¢ e_Tx sinh( \/H) (-1

0.08

0.07

0.06

0.05

0.04

0.03

Probabilité d'émission

0.02

0.01

Energie ( MeV)

Figure I-4 Spectres en énergie des neutrons émis par fission induite du *°Pu (ligne en pointillés) et par
fission spontanée du 2>°Cf (ligne pleine).

La fission induite a lieu lorsqu’un neutron est capturé par un noyau lourd fissile qui se divise en deux
fragments plus légers. Cette réaction s’"accompagne généralement par I'émission d’environ 3 neutrons
et d’'une énergie haute moyenne d’environ 194 MeV, qui est sous forme d’énergie cinétique des deux
fragments émis [27]. La fission de 1'*%°U naturel, de I'’23U et du #°Pu artificiels, est optimale a des
énergies neutroniques incidentes thermiques, tandis que la fission de I'>2U et du 232Th nécessite des
énergies neutroniques d'au moins 1 MeV. L’équation (I-2) montre la réaction de fission induite de I'’°U
[23,24].

2350 + In — 238U - + $Kr + '2Ba + 3in (-2)
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1.2.1.2. Les sources de neutrons par réaction (o, n)

Les réactions (o, n) produisent uniguement un neutron rapide suite a l'interaction entre un émetteur
o (2*'Am, 2°Pu, 2%2Cm, 2%*Cm...) avec un élément léger présent dans le milieu (comme Be, B, C, O, F,
etc.). Ces réactions sont particulierement intenses pour les actinides fortement émetteurs alpha tels
que 28pPu et 2!Am. Prenant I'exemple de la source AmBe : I'énergie de la particule o émise par I’>!Am
est voisine de 5 MeV [28], et la forme continue du spectre en énergie de ’AmBe, présentée sur la
Figure I-5, est due au ralentissement de la particule a dans la source. Les neutrons produits ont des
énergies pouvant atteindre 11 MeV avec une valeur moyenne d’environ 4,5 MeV (réaction (I-3)) [28].
L’AmBe est également une source gamma de haute énergie provenant de la désexcitation du 2C
décrite dans la réaction (I-4). Les émissions des neutrons et des photons gamma par la source AmBe
sont décrites par les réactions suivantes :

o+ °Be — 2C* +n (4,5 MeV) (-3

12C* 5 12C + y (4,4 MeV) »

0.15

T
1

0.1 -

Probabilité d’émission

0.05 —

| L | 1 I 1 | L 1
0 2 4 6 8 10 12
Energie (MeV)

Figure I-5 Spectre en énergie de la source neutronique AmBe mesurée dans [29].

1.2.1.3. Les sources de neutrons produits par des générateurs de neutrons

Le fonctionnement d’un tel générateur repose sur des réactions nucléaires de fusion, fission, ou
stripping [30]. Dans le domaine de la détection des matieres radioactives, les accélérateurs de
particules générateurs de neutrons, reposant sur la fusion de deux particules chargées, sont
principalement utilisés. Les avantages de ce type de sources sont qu’elles émettent des neutrons
mono-énergétiques et peuvent fonctionner en mode continu ou pulsé.

Les neutrons sont générés par I'accélération des ions deutérium (*H) qui, par impact sur une cible de
deutérium ou de tritium, produisent des neutrons d’énergie 3 MeV et 14 MeV respectivement selon
les réactions (I-5) et (I-6) :

2H + 2H - 3He + n (3 MeV) (I-5)

2H + 3H - %He + n (14 MeV) (1-6)
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Pour les deux réactions d-d et d-t citées précédemment, I'énergie du faisceau de deutons requise pour
générer un rendement neutronique important se situe entre 100 et 400 keV [31]. En raison de cette
énergie de faisceau relativement faible, des accélérateurs compacts ont pu étre congus et utilisés.

1.2.2. L'interaction des neutrons avec la matiere

1.2.2.1. Diffusion élastique par un noyau A (n, n)

Pendant cette interaction, un neutron entre en collision avec un noyau cible et rebondit dans une
direction différente, comme le montre la Figure I-6. Une partie de I'énergie cinétique du neutron est
transférée au noyau. L'énergie de recul E, de la cible est liée directement a I'énergie du neutron
incident E,, par I’équation (I-7), avec A, le nombre de masse du noyau cible, et 8 I'angle de diffusion
du noyau de recul.

4A
E, = ———cos?(0)E -7,
Scattered
neutron
| i
heutron (Ea)

——. (0 s —
Target j 0
nucleus
(at rest)

Recoil
nucleus
(Eg)

Figure I-6 Schéma de diffusion élastique des neutrons dans le systéme de coordonnées de laboratoire.

Cette méthode permet de détecter le neutron en observant le recul du noyau. Les noyaux légers, dont
la masse est proche du celle du neutron, ont relativement une grande section efficace de diffusion
élastique (~5 barns) avec des neutrons d’énergie entre 10 keV et 1000 keV [32]. Parmi ces noyaux, on
trouve souvent 'interaction avec I’hydrogene, I’'hélium et le deutérium. L'interaction avec I’'hydrogéne
est la plus populaire. Les noyaux de recul qui résultent de la diffusion élastique des neutrons sur
I’hydrogéne sont appelés protons de recul, et les dispositifs basés sur cette interaction neutronique
sont souvent appelés détecteurs a protons de recul. Les détecteurs a protons de recul les plus
couramment utilisés sont basés sur des scintillateurs dont nous détaillerons le principe de

fonctionnement ultérieurement dans le manuscrit.

1.2.2.2. Capture radiative (n, y)

La capture radiative consiste a exposer une cible a un flux neutronique. Les neutrons sont capturés
par le noyau de la cible, ce qui rend cette derniéere radioactive et se traduit immédiatement par
I’émission d’un rayonnement gamma. La mesure de la radioactivité induite et de son intensité permet
de remonter a l'intensité du flux de neutrons émis par la source [33]. Les matériaux qui peuvent étre
utilisés pour les détecteurs a activation sont notamment I'indium, 'or, le rhodium, le fer, ou bien
encore le niobium. L'utilisation d’échantillons absorbeurs multiples permet de caractériser le spectre
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d’énergie neutronique. On peut également souligner que la détection des neutrons thermiques par les
dosimetres d’accident de criticité est basée sur le principe d’activation.

1.2.2.3. Conversion neutron en particule chargé par réaction nucléaire (n, p) et (n,
a)

Cette méthode de détection consiste a convertir les neutrons en particules chargées directement
détectables tels que les électrons, protons, ou bien encore alphas. Il convient de noter que ces
techniques de détection requierent la modération préalable des neutrons avec le polyéthyléne ou le
graphite.

e Laréaction (n, p) sur *He

La capture neutronique par I’*He, est une réaction exothermique avec une énergie de réaction
Q=764 keV, dont la section efficace pour les neutrons thermiques (Gthermique=5330 barns) et
(ocrapide=2 barns) pour les neutrons rapides [16]. Cette réaction est décrite dans I'équation (I-8).

1-8
He + n> p + 3H + 764 keV -8

La grande section efficace thermique de I°He et son excellente capacité a séparer les neutrons
des gamma ont fait de ce gaz le convertisseur dominant pour la détection des neutrons
thermiques. Néanmoins, le prix de I'hélium a connu au milieu des années 2000 une hausse
importante en raison d'une pénurie mondiale, faisant suite aux évenements du 11 septembre
2001. Des isotopes alternatifs a I?He comme le lithium, le bore et le gadolinium, peuvent
également étre utilisés pour détecter les neutrons thermiques.

e Laréaction (n, a+t) sur °Li

Dans le lithium naturel, le ®Li, isotope d’intérét, n’est présent que dans un pourcentage limité (7,5%).
Pour cette raison, quand un neutron interagit avec le lithium, la capture neutronique ne concerne
généralement que les 7,5 % d’isotope °Li selon la réaction (I-9). Pour cette raison, des études sont
menées, visant a enrichir le lithium en °Li pour maximiser le taux d’interaction [34].

1-9
n+ SLi - 3H (2,05 MeV) + %He (2,73 MeV) -9

La section efficace associée est Gthermique= 940 barns et la valeur d’énergie libérée Q=4,78 MeV. Cette
énergie est répartie entre les deux produits de désintégration (o et triton), ce qui leur permet d’étre
assez énergétiques, et donc d’étre facilement détectés et comptés.
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e Laréaction (n, o) sur "°B

Cette réaction est I'une des réactions les plus populaires pour détecter les neutrons thermiques. Elle
se caractérise par une grande section efficace Ginermique= 3840 barns, et une abondance isotopique
importante du 1°B (19,8%). Environ 94% des réactions conduisent a un état excité du ’Li et seulement
6% directement a I'état fondamental. L'énergie émise Q par ces réactions est de 2,79 MeV et est
répartie respectivement selon les équations (I-10) et (I-11) [35].

1-10
198 4+ 1 > 7Li (0,84 MeV) +y (0,48 MeV) + He (1,47 MeV) (F10)

1-11
198 4 In - 7Li (1,32 MeV) + 4He (1,47 MeV) (-17)

1.2.3. Les détecteurs de neutrons

On distingue trois grandes familles de détecteurs neutroniques qui se différencient par la réaction
nucléaire mise en jeu et leur mode d’application.

1.2.3.1. Détecteur a gaz

Le détecteur de neutron a gaz est formé principalement d’une enceinte remplie de gaz sensible aux
neutrons tel que I’hélium-3 (3He) ou le tri-fluorure de bore (BFs). Dans I'enceinte sont présentes deux
électrodes électriqguement isolées entre lesquelles on applique une différence de potentiel. Quand un
neutron thermique traverse le volume du gaz, il est capturé et converti en une particule chargée selon
la réaction (n, p) dans le cas de I’*He. La particule chargée va ioniser le gaz en créant des paires
électrons/ions qui sous I'effet du champ électrique, seront attirées par les électrodes comme l'illustre
la Figure I-7 (a gauche). Selon le nombre d’ions collectés et la tension d’alimentation, les détecteurs a
gaz fonctionnent sous différents modes rappelés sur la Figure I-7 (a droite) [36] : chambre d’ionisation,
régime proportionnel ou régime Geiger-Miiller. Pour la détection des neutrons thermiques, on utilise
souvent un détecteur a gaz en mode compteur proportionnel qui, en le reliant a un analyseur
multicanal, donne une information sur I’énergie cédée dans le gaz. Ces détecteurs doivent étre placés
dans des modérateurs constitués de paraffine ou de polyéthyléne visant a ralentir les neutrons rapides
incidents, afin d’optimiser I'efficacité de détection. De plus, il existe également des compteurs
proportionnels destinés a la détection des neutrons rapides par diffusion élastique avec les noyaux
d'hydrogene, notamment les compteurs remplis de gaz d'hydrogéne ou de gaz hydrogéné (CHy).
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Figure I-7 A gauche : Schéma de principe de fonctionnement des détecteurs a gaz [37]. A droite : les
différents modes de fonctionnement des détecteurs a gaz [36] (b).

1.2.3.2. Détecteur a scintillation

Les scintillateurs sont des matériaux qui émettent de la lumiére visible, suite au passage d’une
particule chargée ou d’un photon. En d’autres termes, ils permettent de convertir I'énergie cinétique
de la particule incidente en lumiere détectable. Il existe deux grandes familles de scintillateurs : les
scintillateurs organiques et inorganiques.

Les scintillateurs organiques sont constitués principalement d’hydrogéne et de carbone. Les
scintillateurs organiques, fortement hydrogénés, sont les plus appropriés pour la détection des
neutrons rapides. Ces derniers interagissent avec I'atome d’hydrogéne selon la diffusion élastique
indiquée dans le paragraphe 1.2.2.1. Les protons de recul déposent leur énergie en excitant les
molécules du scintillateur, qui par désexcitation émettent ensuite de la lumiére visible. La lumiére
visible est ensuite transformée en signal électrique a l'aide d’un photomultiplicateur relié au
scintillateur. Les scintillateurs plastiques possedent une excellente résolution temporelle (quelques ns)
[38]. La détection de la composante thermique est également possible en dopant les scintillateurs en
®Li ou en 1°B.

Les scintillateurs inorganiques sont des matériaux minéraux sous forme de cristaux, tels que l'iodure
de sodium (Nal(Tl)), le germanate de bismuth (BGO) et le bromure de lanthane dopé au cérium
(LaBr3(Ce)). lls présentent généralement une masse volumique élevée par rapport a leurs homologues
organiques (a titre d’exemple, 5,29 g.cm™ pour un LaBrs(Ce) et 1,096 g.cm™ pour un scintillateur
organique de type EJ-276), ce qui les rend plus efficace pour la détection des rayonnements gamma.
lls ont été principalement développés pour la détection et la caractérisation des rayonnements
gamma, mais de nombreux cristaux inorganiques ont également été développés pour la détection des
neutrons thermiques. Ceci est di au fait que les cristaux contiennent un matériau avec une section
efficace de neutrons élevée, tel que I'ion lithium(°Li) qui a été le plus largement adapté dans les cristaux
inorganiques, comme le Lil(Eu). Les scintillateurs inorganiques tels que Cs;LiYClg (CLYC) et Cs,LiLaBrs
(CLLB) sont particulierement adaptés pour la détection des neutrons thermiques. D’autre part, lorsque
ces cristaux sont dopés avec du Ce, ils présentent d'excellentes caractéristiques de séparation
neutrons/gamma, ainsi qu'une trés haute résolution énergétique (5% et 4,84% pour CLYC et CLLB,
respectivement, a une énergie de 662 keV) [39,40].
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1.2.3.3. Détecteur a semi-conducteur

Un semi-conducteur est un matériau, dont les propriétés de conductibilité électrique se situent entre
un matériau conducteur et un matériau isolant. Ce qui les distingue est la présence d’'une bande
interdite entre la bande de valence et la bande de conduction (ex : silicium, germanium). Lorsque les
particules ionisantes pénétrent dans le matériau semi-conducteur, elles transférent leur énergie aux
électrons. Les électrons quittent la bande de valence a destination de la bande de conduction en
laissant un trou derriére eux. Les paires électron-trou créées dans le semi-conducteur se déplacent
sous l'influence d'un champ électrique appliqué. Les électrons chargés négativement se déplacent vers
I'anode, tandis que les trous chargés positivement se déplacent vers la cathode. Ce déplacement des
électrons et des trous vers les électrodes opposées du détecteur génére un signal électrique qui, apres
amplification, sera mesuré. Ce courant est proportionnel a I'énergie de la particule ionisante incidente,
ce qui permet de mesurer I'énergie du rayonnement. Pour rendre les semi-conducteurs plus efficaces
a la détection des neutrons, des études sont menées en introduisant des matériaux permettant de
convertir les neutrons incidents en particules électriquement détectables [41], ou bien utiliser des
semi-conducteurs qui incorporent des isotopes sensibles aux neutrons thermiques comme le LilnSe;
[42].

I.3. L'imagerie et la spectrométrie neutronique

Pour caractériser les colis de déchets pour les opérations d’assainissement et démantélement des
sites nucléaires, il est intéressant de s’orienter vers des mesures neutroniques non destructives plus
précises que le simple comptage neutronique et permettant a la fois de localiser les sources,
d’identifier les radionucléides en présence en reconstruisant le spectre en énergie de neutrons émis
par la source et enfin de calculer la dose recue par les intervenants. Pour cela, il est nécessaire d'avoir
des spectro-imageurs neutroniques industrialisés, similaires aux spectro-imageurs gamma. En effet,
cela compléte I'imagerie gamma en palliant ses limites telles que la présence de blindage en plomb ou
la présence d’émetteurs gamma de haute intensité tels que le ®°Co et le ¥’Cs. Plusieurs laboratoires
dans le monde développent actuellement des prototypes pour atteindre cet objectif. Il existe plusieurs
méthodes pour réaliser I'imagerie neutronique notamment I'imagerie par diffusion élastique, par
encodage spatial et par encodage temporel. D’autre part, les imageurs qui utilisent la méthode par
diffusion élastique peuvent également fournir directement le spectre en énergie des neutrons par
méthode de temps de vol entre deux plans du détecteur. Il existe également une méthode indirecte
pour réaliser la spectrométrie neutronique tels que la méthode de déconvolution en utilisant les
sphéres de Bonner, et les détecteurs par noyau de recul de type scintillateurs, diamants et gaz (tel que
I’helium-3). Dans ce paragraphe, nous allons nous concentrer tout d’abord sur la méthode de spectro-
imagerie par diffusion élastique, en donnant des exemples de prototype en cours de développement,
puis nous parlerons des imageurs neutroniques qui utilisent la méthode d’encodage spatial.
Finalement, nous présenterons les différents spectrometres neutroniques par déconvolution du
spectre notamment avec les sphéres de Bonner, les scintillateurs plastiques et les diamants.
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1.3.1. La spectro-imagerie neutronique par diffusion élastique

1.3.1.1. Présentation de la méthode de spectro-imagerie neutronique par diffusion
élastique

La technique repose sur la diffusion élastique d’un neutron incident sur deux détecteurs dans deux
plans différents, comme le montre la Figure 1-8 [43].

Incoming
Scintillator particle (E,)
detectors ~

Scintillator
detectors

Scattered
particle (Eg)

Particle direction
constrained to cone
surface

Figure I-8 Principe de l'imagerie neutronique par diffusion élastique [43].

L’énergie du neutron incident est calculée a partir de I’équation (I-12), qui est la somme de I'énergie
déposée dans le premier plan Ep; en générant un proton de recul, et I’énergie du neutron diffusé Ej.
L’énergie cinétique E; du neutron de masse m, entre les deux détecteurs, est obtenue, suivant
I’équation (I-13) en mesurant le temps de vol zentre les deux interactions dans les deux plans séparés
par une distance d. Le calcul de E; pour chaque évenement permet de reconstruire le spectre en
énergie de neutrons incidents. La direction d’un neutron incident est déterminée en appliquant la loi
de conservation de I’énergie et de la quantité de mouvement, cela permet de relier I'énergie E; du
neutron incident et I’énergie du neutron diffusé E; a I'angle de diffusion initial &, suivant I'’équation
(1-14) [43].

-12
EI = EDl + ES ( )
1 /d\? (I-13)
= 5n()
T
(I-14)

8, =sin"' /E,/E;

Pour chaque évenement correspondant a une interaction avec un neutron, a partir de la direction du
neutron diffusé et I'angle de diffusion & associé, un céne de diffusion est construit. L'intersection de
plusieurs cnes permet en le projetant sur un plan de déterminer la position de la source.
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1.3.1.2. Exemple de spectro-imageurs neutroniques par diffusion élastique

Depuis 2005, plusieurs équipes dans le monde ont réalisé des imageurs neutroniques par diffusion
élastique. Ces imageurs sont initialement formés de deux plans de scintillateurs organiques liquides.
La discrimination neutron/gamma est réalisée en utilisant la méthode de mesure du temps de vol
(Time of Flight — TOF) entre un scintillateur du premier plan et un autre situé en arriere-plan. La mesure
en temps de vol a permis aussi de réduire le bruit de fond en ne sélectionnant que les évéenements
induits par un neutron dont I'énergie correspond a un spectre de source de fission plutét qu’a un
rayonnement cosmique. Le premier prototype a été développé en 2005 par une équipe au Brookhaven
National Laboratory [44,45]. Le systeme est formé de deux plans de quatre scintillateurs liquides
couplés a des photomultiplicateurs comme le montre la Figure 1-9. L’angle de diffusion 8,, du neutron
est calculé a partir des équations indiquées dans la section 1.3.1.1. L’énergie du neutron diffusé est
calculée a partir de la mesure du temps de vol entre les deux détecteurs. Pour estimer I'énergie de
proton de recul induite dans le premier détecteur, un étalonnage empirique est appliqué pour trouver
la relation entre I'énergie du proton de recul et I'énergie des électrons ionisés par ce proton. La Figure
I-10 montre les résultats d’imagerie obtenue pour une source #2Cf déplacée selon I'axe des abscisses.
Ces images montrent que le systeme est sensible a la direction de la source. La distance, le temps de
mesure et I’émission neutronigue ne sont pas précisés.

Figure I-9 Prototype d'imageur neutronique par diffusion élastique formé de deux plans de scintillateurs
liquides [45].
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Figure I-10 A gauche : image neutronique d'une source 22Cf placée a (x=-12, z=36 et ¢-0 =18°). A
droite : image neutronique d'une source %*’Cf placée a (x=20, z=36 et ¢-6=29°) [45].

De 2007 a 2011, plusieurs prototypes ont été réalisés par le Sandia National Laboratory [46—48], en
utilisant deux plans de scintillateurs liquides. lls ont montré que la sensibilité de détection augmente
en optimisant la distance entre les deux plans et en augmentant le nombre de scintillateurs liquides
dans chaque plan.

En 2012, I'Université du New Hampshire [49] a développé un systéeme d’imagerie a trois plans
présenté sur la Figure I-11. Il est formé de trois scintillateurs différents : scintillateur plastique (D1),
stilbéne (D2), et germanate de bismuth (BGO) (D3). L'imagerie neutronique est réalisée en mesurant
le temps de vol (TOF) entre les deux plans D1 et D2. Le signal du stilbéne dans D2 peut étre utilisé pour
discriminer les neutrons des rayonnements gamma. Le plan D3 est utilisé pour la détection des
rayonnements gamma. La Figure 1-12 montre les résultats de I'imagerie obtenue en utilisant d’'une
part, une source 2>2Cf placée a deux positions différentes et d’autre part en utilisant deux sources 2>2Cf
séparées de 2 m et placées a 2 m du détecteur. Le temps de mesure et I'émission neutronique ne sont
pas indiqués. La Figure I-13 montre le spectre en énergie du 2>2Cf mesuré par la méthode de temps de
vol entre D1 et D2.

Figure I-11 L'instrument NSPECT. Le plan D1 est a gauche [49].
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Figure I-12 A gauche : image neutronique d'une source 252Cf placé a 2 m dans l'axe. Au milieu : image
d'une source °2Cf placée a 2 m dans l'axe et excentrée de 1 m. A droite : image de deux sources 22Cf
séparées de 2 m et placée a 2 m dans l'axe [49].
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Figure I-13 Mesure du spectre en énergie d'une source ?>’Cf placée a deux positions différentes [49].

De 2014 a 2016, le Sandia National Laboratory a réalisé un imageur mobile de neutrons (MINER)
compact (90 cm de hauteur, 40 cm de largeur, 40 kg) [50]. Cet imageur est optimisé pour fournir une
imagerie omnidirectionnelle (4 m). Le systeme est composé de seize scintillateurs organiques liquides
de type EJ-309 agencés dans plusieurs plans comme le montre la Figure I-14. Des mesures d’imagerie
et de spectrométrie pour les deux sources 2Cf et °Co sont montrées sur la Figure 1-15. La Figure I-16
montre les spectres en énergie de neutrons incidents calculés en utilisant la méthode de diffusion
élastique, pour quatre sources de deux types différents (fission spontanée : 2°2Cf et le plutonium
métallique, réaction (o, n) : AmBe et I'oxyde de plutonium). Les résultats de spectrométrie montrent
I'efficacité du systeme pour discriminer les différentes sources, notamment la forme oxyde du
plutonium.
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Figure I-14 A gauche : photographie du systéme de détection MINER. A droite : photographie de
lintérieur du systeme de détection MINER [50].
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Figure I-15 Affichage fourni par le programme LabVIEW a la fin d’'une mesure effectuée avec une source
252Cf placée a 0 =90° et ¢ =0° et une source gamma de °°Co placée a 0 =90° directement au-dessus de
l'imageur [50].
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Figure I-16 Les spectres en énergie mesurés des quatre sources : plutonium métallique, oxyde de
plutonium, 2>2Cf et AmBe.

Les systemes d'imagerie neutronique basés sur la reconstruction cinématique de la double diffusion
offrent une bonne discrimination du signal par rapport au bruit de fond et une bonne capacité
spectrale. Cependant, ces systemes souffrent d'une faible sensibilité en raison des contraintes
géométriques. Pour cela, des études sont menées afin d’utiliser une caméra neutron formée d’un seul
bloc de scintillateur plastique dont chaque face est reliée a un photomultiplicateur.

En 2018, I'équipe du Sandia National Laboratory en partenariat avec I’'Université de Caroline du Nord
[51], a dimensionné par simulation Monte Carlo un modéle d’'imageur neutronique par diffusion
élastique compact (20 cmx 20 cm x 20 cm) en utilisant 20x20 colonnes de scintillateurs plastiques.
Egalement en 2018, Sandia National Laboratory en partenariat avec les les Universités de Caroline du
Nord et d’Oregon [52], a démontré par une modélisation Monte Carlo avec GEANT4 la faisabilité de ce
concept de caméra a diffusion de neutrons en un seul volume « SVSC » (Single-Volume neutron Scatter
Camera), comme le présente la Figure I-17. Le systeme simulé est formé d’un cube de scintillateur
plastique de type EJ-232Q et de dimension 10 cm? (ces dimensions optimisent la double diffusion du
neutron dans le scintillateur). Chacune des six faces du scintillateur est reliée a un photomultiplicateur
de type MCP-PMT (MicroChannel Plate PhotoMultiplier Tubes). La méthode de « reconstruction
directe » est employée dans ce travail. Dans cette méthode, les photons optiques sont détectés aux
bords du volume actif, et les interactions neutroniques sont reconstruites en se basant sur les données
de position et de temps des photons détectés par les photomultiplicateurs. lls ont montré
théoriquement les avantages d’utiliser un SVSC qui sont principalement la haute efficacité de
détection, pour un espacement minimal des interactions de 2 cm le nombre d'événements
potentiellement détectables est [égerement supérieur d'un ordre de grandeur dans le SVSC par rapport
a un détecteur a deux plans, et la dimension relativement compacte. Cependant, ces études ont
montré que la performance de reconstruction se dégrade a cause de trois facteurs principaux : la
distance courte (moins de 1,5 cm) entre les deux premiéres interactions du neutron, la résolution
temporelle et spatiale du photomultiplicateur, ainsi que I'atténuation optique. La Figure 1-17 (au
milieu) présente une image neutronique montrant un bon accord avec la vraie localisation de la source
simulée représentée par la croix noire. La Figure I-17 (a droite) présente les résultats de la
spectrométrie neutroniques obtenue, le spectre reconstruit (rouge) montre un exces d’événements
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par rapport au vrai spectre, surtout a haute énergie. Selon les auteurs, pour les événements
correctement reconstruits situés au centre du spectre, la valeur des énergies (E,) est sous-estimée en
raison de I'absence de la prise en compte de la correction de |'atténuation optique des photons dans
le scintillateur. En plus, il existe un nombre important d’événements mal reconstruits présentant une
valeur élevée d’E,. 20 % des événements reconstruits dépassent I'énergie 20 MeV.
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Figure I-17 A gauche : schéma montrant le principe d'interaction d'un événement neutronique dans le
SVSC. Au milieu : image neutronique de la source 2>2Cf, la croix noire représente la localisation de la
source simulée. A droite : spectre en énergie du 252Cf obtenu par les événements reconstruits (rouge)
comparé a celui obtenu en utilisant les vrais parametres de position et de temps des deux premiéeres

diffusions élastiques de protons (noir) et le spectre en énergie du neutron incidents (bleu) [52].

Une deuxiéme étude de simulation été menée en 2019 par l'entreprise Ultralytics LLC en
collaboration avec plusieurs laboratoires aux Etats-Unis, en utilisant un scintillateur plastique dopé au
bore, de forme cubique et de dimensions 13 cm3®[53]. Chacune de ses six faces est reliée a 6 MCP (Multi
Channel Plate) photomultiplicateurs, comme le présente la Figure 1-18 (a gauche). Chaque MCP-PMT
possede 64 canaux optiques, ce qui donne 256 canaux par face et 1536 canaux au total sur les 6 cHtés
du scintillateur. Les résultats de simulation montrent que la numérisation des impulsions obtenues par
les 1536 canaux entourant le scintillateur devrait permettre la détermination spatio-temporelle des
diffusions neutron-proton individuelles dans le volume du détecteur jusqu’a ~ 100 ps et ~5 mm. La
Figure 1-18 (a droite) présente les résultats de localisation d’'une source neutronique simulée. La
différence d’angle entre le vrai vecteur directionnel et celui reconstruit est (-5,7°, 7,4°).
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“ Real [ -0.108,-0.157,-5.138 ]

Simulated [ -0.001,0.194,-6.940 ]

cos6= 908 +/- .002

Figure I-18 A gauche : Schéma montrant le cube de scintillateur plastique entouré sur les 6 cétés par des
MCP-PMT et ['électronique de numérisation. A droite : Le vecteur directionnel moyen simulé (noir) est
comparé au vecteur directionnel moyen ajusté (vert) [53].

En 2019, I'Institute of High Energy Physics en Chine, a proposé une caméra neutronique compacte
avec un champ de vue omnidirectionnel (4r) [54]. Le prototype est composé de seize colonnes de
scintillateurs plastiques de type EJ299-33 dont chacune des deux extrémités est reliée a un MPPC
(Multi-Pixel Photon Counter), comme l'illustre la Figure I-19. Chaque scintillateur a des dimensions de
6 mm x6 mm x50 mm et ils sont espacés de 10 mm I'un de l'autre. La Figure |-19 montre les mesures
d’imagerie d’une source AmBe (5,9x10° neutrons/s) placée a 1,1 m du détecteur. La source AmBe a
été placée a quatre positions angulaires différentes (6=180°, $=90°), (6=90°, $=90°), (6=270°, $=60°),
et (0=180°, $=135°), ce qui correspond au graphique d'imagerie de A, B, C, et D, respectivement. La
mesure d’imagerie neutronique dure 100 minutes pour chaque position de la source AmBe. La
résolution spatiale est inférieure a 6,5 mm. Il n’existe pas des données ou des résultats de mesures de
spectrométrie neutronique.

Figure I-19 Photographie de la caméra neutron [54].
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Figure I-20 Quatre images neutroniques d’une source AmBe (5,9x 10° neutrons/s) placée a 1,1 m et a

quatre positions angulaires différentes.

En 2020, un imageur gamma/neutron compact (5,74x5,74x7,11 cm?3), nommé H2DPI (Handheld Dual
Particle Imager), était congu par I’'Université du Michigan en collaboration avec le Los Alamos National
Laboratory, et I'Université d’lllinois [55]. Cet imageur, présenté sur la Figure 1-21, est formé de huit
scintillateurs organiques de type « stilbéne » sous forme de barres dont les extrémités sont reliées
optiqguement a deux matrices de photomultiplicateurs en silicium (SiPM). Les résultats de mesure de
ce systéme ont montré la capacité a réaliser des mesures de spectrométrie neutronique. Un spectre
en énergie des neutrons superposé a un spectre de Watt normalisé, est affiché sur la Figure 1-22. Il
montre un bon accord au-dela de 3 MeV. L'insensibilité aux faibles énergies est due a un seuil en
énergie appliqué qui est de 100 keVee (keV en équivalent électrons) ou bien 740 keV en équivalent
protons.

Figure I-21 Prototype de l'imageur gamma/neutron compact formé par (a) deux matrices de SiPM SensL
C-Series (b) huit scintillateurs de stilbéne, et (c) 2 planches de circuit imprimés [55].
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Figure I-22 Spectre en énergie de neutrons émis obtenu a partir d'une mesure de 30 minutes d'une
source 2*2Cf d'émission neutronique 1,2x 107 neutrons/s a une distance de 58,4 cm [55].

Le systéme a donné aussi une image neutronique (Figure 1-23) pour une source de fission 2°*Cf en
appliquant 'algorithme LM-MLEM (List Mode — Maximum Likelihood Expectation Maximization). Ce
code itératif permet de converger vers la distribution angulaire la plus probable. Une résolution
angulaire de 9,65 * 0,94° est obtenue dans la direction azimutale et 22,59 + 5,81° dans la direction de
I'altitude. La Figure 1-24 (a gauche) présente une image gamma de la source « boule BeRP» (plutonium
de qualité militaire) de masse 4,5 kg et émettant 8,4x10° neutrons/s. Une autre image gamma,
présentée sur la Figure |-24 (a droite), a été obtenue en 45 minutes d’une source de neptunium placée
a 55 cm. Le faible débit d’émission neutronique de la sphére de neptunium (8700 neutrons/s) n’a pas
permis de produire une image neutronique en 45 minutes. La Figure |-25 montre la capacité de
I'imageur a localiser deux sources séparées de 50 cm et placées a 57 cm du détecteur. La raison pour
laquelle I'image de la source de dioxyde de plutonium n’est pas aussi intense que I'image de la boule
de plutonium de qualité militaire est que le dioxyde de plutonium produit environ la moitié du nombre
de neutrons incidents sur le détecteur.
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Figure I-23 Image neutron pour une source de 2*>Cf de 1,2 x 107 neutrons/s mesurée en 30 minutes
(1453 cénes avec 27 itérations de LM-MLEM appliquées a l'image ) a 58,4 cm du détecteur.
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Figure 1-24 A gauche : Image gamma de la boule BeRP (12352 cbnes avec 41 itérations de LM-MLEM). A
droite : Image gamma d’une sphére de neptunium mesurée en 45 minutes (7441 cénes avec 180
itérations de LM-MLEM) a une distance de 55 cm du centre du détecteur.

0

o

SPUIGNS uig Yoe3 Jey) ueipesals Jad sunod

3
®

3
o

e

Altitude Angle (9)
°
'S

°
o

o
o

-150 -100 =50 0 50 100 150
Azimuthal Angle (8)

Figure 1-25 Image neutronique d'une source de plutonium de qualité militaire (cercle noir) dont
l'émission neutronique est 8,4 x 10° neutrons/s et une source de dioxyde de plutonium (rectangle blanc),
mesurée en 15,3 heures. Les sources sont placées a une distance de 57 cm du détecteur et séparées par

50 cm (1283 cénes avec 31 itérations de LM-MLEM,).

En 2021, I'Université de Floride a mis en application I'idée d’utiliser une caméra a diffusion de
neutrons en un seul volume. Le prototype expérimental est présenté sur la Figure I-26. Il est formé
d’un cube de scintillateur plastique EJ-230 et six PMT. La résolution angulaire pour I'image neutronique
mesurée est 20 £ 3° (dans la direction azimutale) et 23 + 10° (dans la direction de I'altitude) [56]. La
Figure I-27 montre une image neutronique d’une source 2°2Cf (1,665x10° neutrons/s) mesurée (point
rouge) en utilisant un vecteur d'estimation de la direction initiale de la source (point noir).
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Figure 1-26 Une photographie de la caméra neutron tridimensionnelle [56].

80

Polar angle (degroes)

%0 100 150 200 250 300 350
Azimuthal anglo (degrees)

Figure I-27 Image neutronique d'une source ponctuelle (point rouge) située a (224°, 75°) en utilisant un
vecteur d’estimation initial (point noir) qui pointe vers (208°, 95°). La durée de la mesure ainsi que la
distance entre la source et le détecteur ne sont pas précisées [56].
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Durée Résolution Encombrement hors- Références

Centre de recherche o : o
d’acquisition spatiale tout associées

Brookhaven National Laboratory 4,8x10%cm?
lon Focus Technology 2005 - - - (40x40%30 cm?3) - [44,45]
Université du New Hampshire R . 8,6x103
Michigan Aerospace Corporation 2012 - 153 10 (120x90x80 cm?) - [49]
, , , . . 1,4x10° cm?
Sandia National Laboratories 2016 _ 360 10 (40x40%90 cm?) 40 kg [50]
Institute of High Energy Physics
University of Chinese Academy of 2019 100 min ar 15° _ _ [54]
Sciences
+ o
Université du Michigan 3,55 - o :
Los Alamos National Laborato 2020 30 min (Erilnly 234,26 cm [55]
. s i s v - 22,59 +5,81° (5,74%5,74x7,11 cm?3) -
Université d’lllinois .
(altitude)

Tableau I-2 Récapitulatif des imageurs neutroniques par diffusion élastique développés en 2005 et de 2012 jusqu'au 2020. Les imageurs neutroniques modélisés
par simulation MC ne sont pas inclus.
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1.3.2. L'imagerie neutronique par encodage spatial

1.3.2.1. Encodage spatial a travers un sténopé

La technique de I'imagerie a travers un sténopé repose sur le passage de la lumiere a travers un petit
trou dans un écran opaque afin de reproduire une image inversée sur un plan de détection (Figure
[-28). Le systeéme CARTOGAM fabriqué au CEA est un exemple de caméra gamma a sténopé. Cette
technique offre une bonne résolution angulaire mais une efficacité géométrique réduite.

Figure 1-28 Illustration du concept du sténopé [57].

Pour les caméras neutroniques, une premiere expérience a été menée en 1981 pour montrer la
possibilité de mesurer la variation de l'intensité des neutrons émis par un accélérateur linéaire
d’électrons irradiant une cible de tungstene du NBS (National Bureau of Standards) [58]. La caméra est
basée sur un compteur proportionnel sensible 3 la position, formé d’un mélange d’3He, de xénon et de
CO.. Le sténopé est défini par une plaque de cadmium percée d’un trou de 2 mm, comme l'illustre la
Figure I-29. La Figure I-30 montre les résultats de I'image d’une source neutronique, a basse énergie,
et placée a 4 m du détecteur. La résolution du détecteur était de 1,6 mm.

— BORON-LOADED POLYETHYLENE
LEAD
CADMIUM
LINEAR PSPC

WATER-COOLED
TUNGSTEN TARGET

Figure I-29 Schéma de la configuration expérimentale de l'imagerie neutronique en utilisant un compteur
proportionnel linéaire [58].
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Figure 1-30 Images neutroniques d’'un accélérateur linéaire d'électrons irradiant une cible de tungstene en
émettant des neutrons a basse énergie [58].

Une deuxieme expérience a été menée par la méme équipe en utilisant le méme type du
compteur proportionnel mais a deux dimensions, comme le montre la Figure 1-31, pour
mesurer la position des neutrons d’'énergie de 14 MeV, émis par un accélérateur de deutérium
irradiant une cible de titane. La résolution du détecteur était de 2,1 mm. Les résultats de la
mesure sont montrés sur la Figure |-32. La localisation du cone de neutrons du systeme de
particules associées est facilement identifiable.
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Figure I-31 Schéma de la configuration expérimentale de l'imagerie neutronique en utilisant un compteur
proportionnel a deux dimensions [58].
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Figure I-32 Des images neutroniques d’un accélérateur linéaire de deutérium irradiant une cible de titane
en émettent des neutrons de 14 MeV.

1.3.2.2. Encodage spatial a travers une ouverture pénombrale

Cette technique a le méme principe que la caméra a sténopé. La principale différence est que la
dimension du trou doit étre plus grande que celle de la source, pour que le centre de I'image produite
soit uniformément éclairé et entouré d'une pénombre partiellement éclairée, comme le montre la
Figure 1-33. Toutes les informations spatiales sur la source sont encodées dans cette pénombre. De
maniére générale, I'avantage d’utiliser une seule grande ouverture circulaire est qu’elle permet de
déconvoluer plus précisément I'image produite. Cette technique est principalement appliquée dans
les expériences de fusion par confinement inertiel. La Figure 1-34 montre la premiére image
neutronique, obtenue sur I'installation NOVA, pour un débit d’émission neutronique de 10*3 neutrons
par impulsion, dont la résolution spatiale est de 80 um [59].
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Figure I-33 Géométrie d'un imageur a ouverture pénombrale.
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Figure I-34 Image codée de la cible (a), image déconvoluée de la cible (b, c) [59].

1.3.2.3. Technique de I'imagerie a masque codé

L'imagerie a masque codé est une forme alternative et populaire de collimation physique. Cette
approche était a l'origine proposée pour les mesures astrophysiques [60]. Etant basée sur un masque
codé ouvert autour de 50% avec un grand nombre de trous se trouvant dans un plan paralléle avec le
détecteur, la technique offre une efficacité plus élevée par rapport aux techniques de collimation
mentionnées précédemment. Par définition, un masque codé est un collimateur multi-trous placé
entre la source et le détecteur. Ce systeme avec un réseau d’ouvertures, est constitué d’éléments
opaques (appelés pleins ou encore septa) et d’éléments transparents (appelés trous). Il a pour fonction
de sélectionner la direction des photons ou des neutrons émis avant qu’ils n’interagissent dans le
détecteur. Un objet source placé dans le champ de vue projette une ombre du masque codé sur le plan
de détection formé par le détecteur comme l'illustre la Figure I-35.

Zone imagée

7

7
\

U

Figure I-35 Illustration de la localisation de sources radioactives par la technique d'imagerie a masque
codé [61].

Dans le cas d’une unique source ponctuelle, I'ombre projetée reproduit le motif du masque codé.
Alors que pour une combinaison de plusieurs sources radioactives présentes dans le champ de vue,
I’'ombre projetée est composée de la somme des ombres projetées par chacun des objets sources. En
connaissant la structure du masque codé et la forme de 'ombre projetée sur le plan de détection, la
direction de la source radioactive dans le champ de vue peut étre calculée. La construction de I'image
peut étre effectuée par un algorithme analytique tel que le produit de déconvolution. Cette méthode
consiste a multiplier la réponse brute du détecteur par une matrice représentative du motif du masque
codé.

Les masques codés de type MURA (Modified Uniformly Redundant Array) et plus spécifiquement de
motifs ASM (Antisymmetric Square MURA) sont les masques les plus utilisés pour I'imagerie gamma et
neutron. lls sont des masques dont leur motif est corrélé a lui-méme, contrairement aux motifs
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aléatoires, ce qui garantit I'absence de bruit de décodage. En plus, en utilisant I'antisymétrie des motifs
ASM par une rotation de 90°, le bruit de fond peut étre éliminé en appliquant la procédure masque/
anti-masque. Cette procédure permet de combiner deux mesures une en position masque et l'autre
en position anti-masque (rotation de 90°) ce qui permet de réduire le bruit de fond et d’optimiser le
rapport signal sur comptage (RSC). La Figure | 36 montre une photographie de trois masque codé de
type ASM et présentant trois rangs différents 7, 11 et 13 et formé de tungsténe. Il convient de noter
gue la résolution angulaire augmente avec le rang du masque codé, mais la sensibilité diminue. Des
études en imagerie gamma par encodage spatial a travers un masque codé, ont démontré que la
résolution angulaire et le bruit de décodage sont liés a I'algorithme de reconstruction utilisé [62]. Par
ailleurs, il a été constaté que I'énergie des neutrons et des photons gamma détectés n'affecte pas la
résolution angulaire [63,64].

() (b) | ©

Figure 1-36 Photographie des masques codés MURA. (a) Rang 7, (b) rang 11, (c) rang 13 [65].

1.3.2.4. Exemple d'imageurs neutroniques par encodage spatial avec un masque
codé

En 1995, le premier prototype d’imageur par encodage spatial couplé a un masque codé était
proposé par le Brookhaven Laboratory. Il est constitué d’'une matrice de compteurs proportionnels a
3He sensible a une dimension spatiale avec un masque codé URA (Uniformly Redundant Array) 5x7. La
Figure I-37 montre le schéma présentant le prototype d’imageur par encodage spatial et le résultat de
mesure obtenu en quelques minutes d’une source 2°2Cf d’émission neutronique 10° neutrons/s [66].
Les comptages ont été représentés en niveau de gris, et le seuil noir a été fixé a 50 % de la valeur
maximale. Le pixel le plus lumineux de chaque image indique la position de la source.
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Figure I-37 A gauche : Schéma présentant le prototype d'imageur par encodage spatial. Au milieu :
image neutronique d'une source 22Cf placée dans un cylindre de polyéthyléne. A droite : image
neutronique d'une source ?>°Cf placée entre deux blocs de polyéthylene, séparés par une distance de
40 cm [66].

En 2009, I'Oak Ridge National Laboratory a développé un imageur par encodage spatial [67]. Il est
constitué d’'une matrice de 5x5 modules de détection et il est couplé a un masque codé en
polyéthyléne de type MURA (Modified Uniformly Redundant Array) de rang 19. Chaque module, est
pixellisé suivant une matrice (10x10) de cristaux de scintillateurs plastiques EJ200 de dimensions
1,07 cmx1,07 cmx5 cm, et couplé optiquement a quatre photomultiplicateurs de type PMT. Le guide
de lumiére présenté sur la Figure I-38 est utilisé entre la matrice de scintillateurs et les PMT afin de
calculer la position de I'interaction dans le détecteur. La Figure I-39 montre deux configurations d’une
image gamma-neutron des crayons combustibles de plutonium (MOX) qui émettent
3,33 x 10° neutrons/s et qui sont placés a 6 m du détecteur.

' PMT1 | PMT2

Figure I-38 A gauche : vue latérale d'un scintillateur en plastique pixellisé. Au milieu : le guide de lumiére.
A droite : schéma montrant comment le guide de lumiére segmenté manipule la répartition de la lumiére
[68].
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Figure I-39 A gauche : Image neutron-gamma mesurée en 40 min pour une source de plutonium
émettant 3,33x 10° neutrons/s placée sur la table. A droite : image gamma-neutron mesurée en 90 min
pour la méme source plutonium placée derriére le mur par terre [67].

En 2010, I'Oak Ridge National Laboratory a remplacé les scintillateurs plastiques non discriminants
par des scintillateurs liquides capables de discriminer les neutrons des rayonnements gamma. Le
systeme, présenté dans la Figure I-40 (a gauche), est formé d’une matrice de 16 modules de détection
(4x4) [68]. Chaque module est pixellisé a I'aide d’'une matrice de 10x10 scintillateurs liquides de
dimensions 1 cmx1 cmx5 cm chacun, et relié a quatre PMT. Le masque codé utilisé est de type MURA
et de rang 19. La Figure 1-40 (a droite) montre une image neutronique pour une source de plutonium
de masse 96 g et qui émet 10° neutrons/s. Le temps de mesure est 1 h pour chacune des deux
configurations, masque et anti-masque.

Figure I-40 A gauche : photographie de la configuration de mesure. A droite : image neutronique
mesurée en 1 h pour 96 g de plutonium d'émission neutronique 10° neutrons/s (la distance de mesure
n'est pas indiquée) [69].

En 2013, Radiation Monitoring Device (RMD) a développé une caméra gamma et neutron en se
basant sur le systéme RadCam [70,71]. Ce dernier est une caméra gamma développée par RMD pour
suivre la contamination radiologique et la distribution des rayonnements. Il est formé d’un volume de
scintillateur fin de type Csl:Na et de dimension 5,08 cm x 5,08 cm. Afin d’ajouter les capacités
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d’imagerie neutronique, le scintillateur Csl:Na est remplacé par le scintillateur CLYC (Cs,LiYCls:Ce) qui
offre une excellente discrimination entre les rayonnements gamma, les neutrons, et les neutrons
thermiques. Le systeme CLYC RadCam-2 est présenté sur la Figure I-41 : il est constitué d’un masque
codé MURA de rang 19 en tungstene et en cadmium et d’un scintillateur inorganique de type CLYC
couplé a un photomultiplicateur sensible a la position (PSPMT). La Figure 1-42 montre les résultats
expérimentaux de la localisation des deux sources 2°2Cf et AmBe placées a environ 30 cm du détecteur.
La durée d’acquisition est de deux jours. Pour la source AmBe, on obtient des artefacts au niveau des
images neutroniques qui peuvent étre expliqués par le plus faible pouvoir d’atténuation du masque
devant des neutrons plus énergétiques (~4 MeV pour ’AmBe contre ~2 MeV pour la 2°Cf).

BNC output
(TTL n flag signal)

FPGA-based PSD box USB cable

W-Cd Coded
Aperture Mask

CLYC-PSPMT
(inside housing)

Laptop with RadCam and

an and tilt
prRaneS Radey paer FPGA-PSD software

Figure I-41 Le systeme CLYC-Radcam-2 [71].

Figure I-42 A gauche : image neutronique d'une source 22Cf (1,7x 10° neutrons/s) placée a 30 cm. A
droite : image neutronique d’une source AmBe (6,8x 10° neutrons/s). Les sources ont été placées a
environ 30 cm du détecteur et la durée d'acquisition est de deux jours [71].

De 2012 jusqu'au 2017, plusieurs équipes dans le monde ont développé des imageurs
neutrons a base de scintillateurs organiques liquides associés a un masque codé. Parmi ces
imageurs :
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e Le systeme développé en 2012 par I'US. Naval Research Laboratory [72], dont
I'encombrement est (150 cmx 100 cmx 100 cm), le champ de vue est 53° et la résolution
spatiale est 8°. Un deuxieme est développé en 2017, plus volumineux que le systéme
précédent (606 cmx243 cmx259 cm), mais il posseéde une haute sensibilité de mesure, une
source 2>°Cf étant mesurée en 0,3 s [73].

e Le systeme développé par le Brookhaven National Laboratory en 2014, dont
I'encombrement est (40 cmx40 cmx 50 cm). Cet imageur est relativement compact par
rapport aux autres imageurs cités ci-dessous. Le champ de vue, la résolution spatiale, et la
sensibilité de mesure ne sont pas indiqués [74].

e Lesysteme développé par le Sandia National Laboratory en 2015, dont I'encombrement est
(55 cmx55 cmx100 cm). Le champ de vue et la résolution spatiale sont respectivement de
116° et de 2° a 7°. Une source >**Cf est mesurée en 141 h [75].

En 2021, I'Institute of High Energy Physics, a développé un prototype d’imageur neutrons et gamma
[76]. Le prototype est formé d’une matrice formée de 13x13 pixels de scintillateur plastique de type
EJ-276 et de dimensions 10 mmx10 mmx50 mm. Chaque pixel du scintillateur est entouré par BaSos
pour réfléchir la lumiére émise, ainsi que pour éviter le « cross talk » entre les différents pixels. Le
scintillateur est couplé optiquement a une matrice pixellisée 13x 13 de SiPM (ou MPPC, Multi-Pixel
Photon Counter) dont I'aire de chaque pixel est 6 mmx6 mm. Les images de la matrice de
scintillateur et de SiPM utilisées sont montrées dans la Figure 1-43. Le masque codé utilisé est en
polyéthyléne et d’épaisseur 5 cm. Il est de type MURA et de rang 11. La distance entre le masque et le
détecteur scintillateur est 100 mm. La Figure 1-44 montre, en utilisant I'algorithme de reconstruction
MLEM (Maximum Likelihood Expectation Maximization), une image gamma pour une source *’Cs
(370 MBg) (3 gauche) et une image neutronique pour une source AmBe (5,9x10° neutrons/s) (a droite).
Les distances et les durées de mesure ne sont pas indiquées. En imagerie neutronique et en utilisant
la source AmBe, les résolutions verticale et horizontale sont respectivement de 3,3° et 4,4°.

10X 10 X 50 mm? scintillator unit 6 X6 mm?> MPPC

Figure 1-43 A gauche : matrice pixellisée de scintillateurs plastiques de type EJ-276. A droite : 13x 13
MPPC dont l'aire de chaque pixel est 6x6 mm?.
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Figure I-44 A gauche : image gamma pour une source '3’Cs (370 MBg). A droite : image neutrons pour
une source d’AmBe (5,9x 10° neutrons/s).

En 2021, le Jeju National University a développé un imageur de neutrons et de gamma formé d’un
scintillateur en stilbéne pixellisé en 12x12 pixels dont les dimensions de chaque pixel est 4x4x20 mm?
[77]. Le scintillateur est relié optiguement a une matrice pixellisée de 12x12 SiPM et de méme surface
gue la matrice de scintillateur comme le montre la Figure 1-45. Le détecteur est associé a un masque
codé en tungsténe de type MURA et de rang 21. Le champ de vue de I'imageur est 50° et la résolution
angulaire est 6,8° (comme le montre la Figure 1-45 (a droite)). La Figure 1-45 (a gauche) montre une
image neutronique de la source 2°2Cf (3,5x10° neutrons/s) et placée & 75 cm du détecteur, en présence
de la source gamma *¥’Cs. Cette image est mesurée en 4 min et le nombre d’événements de neutrons
enregistrés est 2000.
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Figure 1-45 A gauche : Le scintillateur en stilbéne pixellisé en 12x 12, les dimensions de chaque pixel sont
(4x4x20 mm3). A droite : une matrice de SiPM avec la méme surface et nombre de pixels [77].
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Figure I-46 A gauche : une image gamma pour tester la séparation angulaire entre les deux sources '3’Cs
et 2°2Cf séparées par un angle de 6,8°. A droite : une image neutronique, prise en présence de la source
137Cs, pour la source 2*Cf qui émet 3,5x 10° neutrons/s et placée a 75 cm du détecteur. Le temps de
mesure pour reconstruire les évenements provenant des neutrons est de 4 min [77].

En 2022, le Laboratoire Capteurs et Architectures Electroniques (LCAE, désormais LCIM) au CEA List
a développé unimageur neutronique compact de dimensions extérieures 17 cmx14 cmx9 cm présenté
sur la Figure I-47. L'imageur est formé d’un détecteur pixellisé suivant une matrice de 12x12 de
scintillateurs organiques plastiques [78]. Chaque pixel mesure 3,6 mm x3,6 mmx3,6 mm et est séparé
des autres par une couche de Téflon (PTFE) d'une épaisseur de 0,6 mm. La matrice de scintillateurs est
couplée optiquement a une matrice de SiPM ayant la méme taille et le méme nombre de pixels. Le
détecteur est associé a un masque codé en polyéthyléne de type MURA et de rang 7. La Figure 1-48
montre a gauche une image gamma de la source 33Ba (19 MBq) placée a 50 cm et mesurée en
4 minutes et a droite une image neutronique de la source 2°2Cf émettant 6,5x10* neutrons/s placée a
50 cm et mesurée pendant ~7 h.

Figure 1-47 Prototype expérimental de l'imageur neutronique [78].
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Figure I-48 A gauche : image gamma d’une source '33Ba (19 MBq) placée a 50 cm et mesurée en 4 min. A
droite : image neutronique d'une source #*2Cf (6,5x 10 neutrons/s) placée a 50 cm et mesurée en 440 min
(~7,3 h) [78].
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1995

2012

2013

2021

2021

2022

1 h (plutonium, 10°
n/s)

91 h (¥,
1,4x10°n/s )

150 s (AmBe,
5,9x10°n/s)

4 min (%2cf, 3,5x10°
n/s)

7 h (32,
6,5%10% n/s)

32°

29°

18°

40°

50°

68°

g° 8,0x10%m?
(40x20x100 cm?3) -
18° 1,8x10° cm?
! (150x120%100 cm?3) -
2,0x10% cm?
2,3°al14° ¢ 45 k
378 (20x20x50 cm?) > ke
3,3° (verticale)
4,4° 30x30x25 cm? 15 kg
(horizontal)
6,8° _ 4,1kg
7° 17 x14 x9 cm3 800 ¢g

(66]

[69]

[70,71]

[76]

[77]

(78]

Tableau I-3 Récapitulatif des performances des imageurs neutroniques par encodage spatial couvrant la période de 1995 a 2013, ainsi que les développements
notables en 2021 et 2022.
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I.3.3. La spectrométrie neutronique reposant sur la méthode de
déconvolution des spectres

1.3.3.1. Les systémes de spectrométrie par sphére de Bonner

En 1960, un premier dispositif de spectrométrie neutronique basé sur les spheres de Bonner
était décrit par R. L. Bramblett, R. I. Ewing et T. W. Bonner [79]. Le systeme original est formé
d'un cristal a scintillation (°Lil)Eu, un détecteur de neutrons thermiques de forme cylindrique
(4 mm de diametre et 4 mm de hauteur). L'interaction des neutrons avec le scintillateur est
basé sur la réaction principale °Li(n, o)®H et la section efficace associée est Ginermique= 940 barns.
Ce détecteur est placé au centre de spheres modératrices, de différentes tailles, formées de
polyéthyléne (Figure 1-49), pour thermaliser les neutrons incidents afin de pouvoir les détecter
dans le scintillateur. Cela rend le systeme de mesure (cristal a scintillation + sphére
modératrice) compatible avec la détection des neutrons rapides. L'utilisation de cing sphéres
modeératrices, de diametres différents (6 a 30 cm), permet d'obtenir cinq détecteurs dont les
efficacités sont différentes pour chaque énergie de neutron incident. Chaque détecteur est
étalonné en mesurant le taux de comptage en fonction de I'énergie des neutrons incidents de
0,050 a 15,1 MeV, en utilisant des neutrons mono-énergétiques provenant des réactions de
particules chargées ("Li(p, n)Be’, *H(p, n)He®, 2H(d, n)He?, et *H (d, n)He*). En complément, des
neutrons thermiques provenant du réacteur Rice U. Aerojet General Nucleonics AGN-211 [80]
sont aussi mesurés afin de déterminer les courbes du taux de comptage dans la région
d'énergie autour de 300 eV. La Figure 1-49 (a droite) montre la fonction de réponse, qui décrit
le taux de comptage en fonction de I'énergie des neutrons incidents pour chaque détecteur.

/ ‘\’ -POLYETHYLENE SPHERE

L1 (Ew) GRYSTAL

T~ POLYSTYRENE LIGHT PIPE

COUNTS

/

—DUMONT 6292

“MAGNETIC SHIELD

NEUTRON ENERGY  (eV)

Figure I-49 A gauche : représentation schématique du compteur proportionnel. A droite : résultats de
comptage en exposant chaque détecteur a des sources de neutrons mono-énergétiques.

La caractérisation des détecteurs de neutrons est généralement réalisée dans des environnements
mixtes neutron/ gamma. Pour cette raison, plusieurs études ont été menées dans les années suivantes,
afin de remplacer le scintillateur ®Lil(Eu) par un détecteur moins sensible aux rayonnements gamma,
comme les compteurs proportionnels a tri-fluorure de bore (BFs;) [81]. Ce dernier est basé sur la
réaction 1°B(n, a)’Li, qui se caractérise par une grande section efficace (Gthermique= 3800 barns). Pour un
taux d’exposition gamma de 0,12 Gy/h [82], la discrimination neutron/gamma est facilement
réalisable dans les compteurs BF; en discriminant les impulsions de rayonnements gamma, qui sont
considérablement plus petites que les impulsions des neutrons, résultant de la réaction °B(n, o)’Li.
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Dans les années 70, un gaz plus sensible aux neutrons a commencé a étre utilisé. Il s’agit de I’"hélium-
3 dont la réaction principale avec les neutrons est 3He(n, p)*H avec une section efficace de 5330 barns.
Plusieurs publications décrivent I'utilisation d’un compteur proportionnel a hélium-3 de type 0.5NH10
cylindrique (9 mm de diameétre, 10 mm de hauteur) et a une pression de 8 atm [83,84]. La sensibilité
de ce systéme, qui dépend fortement de la géométrie du détecteur, est deux fois plus grande qu’un
scintillateur de °Lil(Eu), de dimensions 4 mmx4 mm [85]. En revanche, la basse amplification gazeuse
du systeme, qui dépend de l'intensité du champ électrique qui régne a l'intérieur du compteur
proportionnel, de la pression, des paramétres géométriques et du type de gaz de remplissage, rend
difficile la discrimination du bruit. Dans les années 1980, plusieurs groupes ont étudié |'utilisation du
compteur proportionnel a hélium-3 de type SP9. Ce compteur est sphérique et a une pression de gaz
plus faible (2 atm), mais son diameétre est de 32 mm, ce qui donne une section efficace gé¢ométrique
plus grande. Par ailleurs, un gaz lourd (krypton, pression a 1 atm) est ajouté au gaz de remplissage pour
augmenter le pouvoir d’arrét pour les particules chargées mises en jeu, ce qui permet de diminuer les
effets de paroi. Cette technique de mesure permet d’obtenir une réponse en fluence cing fois
supérieure a celle du compteur proportionnel de type 0.5NH10. Plus de détails sur ces configurations
peuvent étre trouvés dans les références [86—88]. Dans la situation ou une efficacité plus grande est
souhaitée, comme la mesure du spectre neutronique des rayonnements cosmiques, les dimensions du
détecteur ont été augmentées. Des compteurs proportionnels d’3He sphériques de diamétre 5,08 cm
ont été utilisés pour ce type d’applications [89].

Dans les années 80, il a été vérifié par calcul Monte Carlo [90] la possibilité d’augmenter la réponse
en fluence aux neutrons de hautes énergies en incorporant dans la sphére modératrice en
polyéthyléne des matériaux métalliques (ex. plomb, tungsténe). Ce sont des matériaux qui
convertissent les neutrons de hautes énergies (dizaines de MeV) en un certain nombre de neutrons
secondaires de bien plus basses énergies par le biais de la réaction (n, xn’). Ces neutrons secondaires
dont les énergies sont bien inférieures aux énergies des neutrons incidents, vont avoir de grandes
chances d’interagir avec le détecteur central a I'énergie thermique apres leur traversée du
modérateur. A partir des années 90, plusieurs laboratoires internationaux [91-93] ont développé des
systemes de spectromeétres neutron par sphére de Bonner étendue au domaine des hautes énergies,
a savoir plusieurs GeV. En France, des travaux de thése au sein de I'[RSN [94] ont visé a développer un
systeme de sphére de Bonner modifié avec des coquilles métalliques. Par simulation Monte Carlo, ces
travaux ont mené a la configuration et au dimensionnement d’un systéme de sphere de Bonner dont
la matrice de réponse en fluence a été déterminée sur un large spectre en énergie, depuis les énergies
thermiques jusqu’a plusieurs GeV.

D’autre part, dans le cas olu le champ neutronique est caractérisé par un débit d’émission
neutronique élevé, une structure temporelle pulsée, ou un bruit de fond gamma important, I'opération
du détecteur basé sur une mesure active (acquisition des données au cours de la mesure) est affectée
par I'effet de saturation et de temps mort. Les BSS (Bonner Sphere Spectrometer) passifs remplacent
les BSS actifs dans ces environnements de rayonnements intenses. lls sont souvent basés sur des paires
de TLD (ThermoLuminescent Dosimeter) [95,96] ou des films d'activation en or par le biais de la
réaction'®Au(n, v)'*®Au [97]. Pendant que les films d’activation en or sont moins sensibles aux
rayonnements gamma que les TLD, mais ont par contre une faible sensibilité, principalement due a la
longue demi-vie du produit d'activation, a savoir le ¥Au (T1,,=2,696 jours). De longues expositions
sont donc nécessaires pour augmenter l'activité induite. En outre, en considérant les mémes
conditions de mesure, I'incertitude des BSS basés sur les feuilles d'or, qui dépend de l'activité de la
feuille d'or et de la quantité de "temps de comptage" disponible, est plus faible (2%) que les
incertitudes des BSS basés sur le TLD (6%) [98]. En 2009, des études ont été menées afin de développer
des BSS basés sur des feuilles de dysprosium, qui peuvent étre considérées comme un substitut
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avantageux aux feuilles d'or [99]. Les feuilles de dysprosium sont plus sensibles que les feuilles d’or,
en raison de I'importante section efficace d’activation (2700 barns pour le 6Dy contre 98,8 barns pour
le *8Au).

En France, I'IRSN (Institut de Radioprotection et de Sireté Nucléaire) dispose de plusieurs
systemes de spectrométrie de type sphere de BONNER : « 0,5 NH », « passif », et « HERMEIS ».
Chacun des dispositifs est formé d'un détecteur central spécifique, et chaque systéeme mesure
dans un domaine d’'énergie et pour une application donnée :

e «05 NH»: formé d'un compteur proportionnel a hélium-3 associé a 12 spheéres en
polyéthyléne. Une coquille de cadmium est placée sur les sphéres de petits diametres
(~5 cm de diamétre) pour fournir une information sur la composante thermique du spectre.
Ce systeme est utilisé pour mesurer les distributions en énergie de la fluence neutronique
aux postes de travail en milieu industriel et sur des installations médicales de radiothérapie.
Le temps de mesure est d'environ une heure pour des débits d'équivalent de dose ambiant
supérieurs a 100 pSv/h et de quelques heures pour ~10 uSv/h [100].

e Le « passif » : les détecteurs passifs utilisés sont des feuilles d'or. Il a été développé pour
des mesures en champs complexes, mixtes neutrons/photons, de forts débits, tels qu'ils en
existent a certains postes de travail de I'industrie nucléaire ou bien encore dans le domaine
médical [97].

e« HERMEIS » : il est équipé d'un compteur gazeux a *He de trés haute pression (10 atm) et
de 10 spheres en polyéthylene, ainsi que 3 spheres comportant des coquilles de tungsténe
et de plomb pour les neutrons a haute énergie (>20 MeV). Il est adapté aux mesures de
faible débit de fluence neutronique et I'une de ses principales applications concerne la
détermination des spectres neutroniques induits par les rayons cosmiques [101].

L'IRSN dispose également d’un spectrometre neutron rotatif « ROSPEC », illustré sur la Figure I-50. ||
est composé de six détecteurs, dont quatre sont des compteurs proportionnels aux protons de recul,
et les deux autres sont des détecteurs sphériques a hélium-3 adaptés aux gammes d'énergie thermique
et épithermique. Chacun de ces détecteurs est spécifiquement congu pour couvrir une plage d'énergie
particuliére, ce qui permet au systéeme de mesurer les neutrons sur une gamme étendue allant de
I’épithermique a 5 MeV. La Figure I-51 représente les plages d'énergie auxquelles les différents
compteurs du ROSPEC sont sensibles. En utilisant le ROSPEC, il est possible de mesurer des spectres
en énergie de neutrons comprenant plusieurs dizaines d'intervalles d'énergie. Durant les travaux de
these réalisés dans [102], deux méthodes de reconstruction des spectres ont été testées et
comparées : le code de déconvolution pré-installé sur I'instrument dénommé SPEC4 et le code MAXED.
En plus, plusieurs types de spectres de départ ont été testés dans MAXED : spectre plat, spectre donné
par SPEC4, et un spectre plat modifié (en ajoutant des informations structurelles telles que spectre
croissant ou décroissant, présence de résonance).La Figure I-52 et la Figure |-53 présentent les
résultats de reconstruction du spectre en énergie du 2°2Cf en utilisant les quatre compteurs hydrogénés
(SP2-1, SP2-4, SP2-10 et SP6), et en utilisant les deux codes SPEC4 et MAXED. Ces travaux ont montré
que MAXED est plus performant que SPEC4, si la matrice de réponse est optimisée et que les
informations a priori (spectre de départ) dans le processus de déconvolution sont adaptées par
I'utilisateur. D’autre part, ce dispositif permet de réaliser des mesures dans des champs neutroniques
ol les débits d’équivalent de dose ambiant sont de quelques dizaines a quelques centaines de puSv/h.
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Figure I-50 Vue d'ensemble du systeme ROSPEC [102].
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Figure I-571 Domaines d'énergie auxquels sont sensibles les différents compteurs du ROSPEC [102].
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Figure I-52 A gauche : spectres du 2>2Cf mesurés avec le compteur SP2-1. A droite : spectres du 252Cf
mesurés avec le compteur SP2-4. Les spectres en magenta sont les spectres déconvolués avec SPEC4, en
bleu sont les spectres déconvolués avec MAXED (spectre de départ est un spectre plat), en rouge spectres

déconvolués avec MAXED (spectre de départ = SPEC4) et en noir le spectre de référence ISO.

47



Contexte des travaux et état de l'art sur la spectro-imagerie neutronique

-
Fluence neutronique (n.cm 257"
=

Fluence neutronique (n.cm™.s™")

L L 2 L L L . L L L L L
04 0.8 0B 1 12 1.4 18 1 15 2 2.5 3 35 4 45 5
Energie des neutrans {MeV) Energie des neutrons (Mev)

Figure I-53 A gauche : spectres du 2°2Cf mesurés avec le compteur SP2-10. A droite : spectres du 2*2Cf
mesurés avec le compteur SP6. Les spectres en magenta sont les spectres déconvolués avec SPEC4, en
bleu sont les spectres déconvolués avec MAXED (spectre de départ est un spectre plat), en rouge spectres
déconvolués avec MAXED (spectre de départ = SPEC4), en vert spectre déconvolué avec MAXED (spectre
de départ est un spectre plat modifié) et en noir le spectre de référence ISO.

1.3.3.2. Les systémes de spectrométrie par scintillateur organique

Les scintillateurs organiques liquides ont été largement utilisés pour la détection et la spectrométrie
des sources neutroniques. Au début des années 1960 [103], le scintillateur liquide NE- 213 a été utilisé
comme spectrometre a neutrons rapides (1 a 20 MeV). Ce détecteur neutron, de surface active
5 cmx5 cm, est couplé a un photomultiplicateur 56 AVP et utilise la PSD (Pulse Shape Discrimination)
pour la discrimination neutron/gamma. La fonction de réponse utilisée a été établie lors de travaux
précédents pour un détecteur similaire [104]. Elle est formée de 21 fonctions de réponse,
correspondant a des neutrons incidents dont les énergies sont comprises entre 0,202 et 21,8 MeV
(Figure 1-54). Le spectre en hauteur d’impulsion des protons de recul est déconvolué en utilisant le
code FORIST qui applique la méthode des moindres carrés. En plus, la résolution en énergie du spectre
solution est optimisée en appliquant sur ce spectre une méthode de lissage itérative [105]. La Figure
I-55 montre les spectres en énergie de neutrons incidents calculés pour une source PuBe, une source
deutérium-tritium (d-t) et une source de 2>*Cf. Les spectres PuBe et 2>2Cf obtenus ne sont pas comparés
directement avec un spectre de référence, mais il est mentionné qu’ils sont en bon accord avec des
mesures précédentes [106,107]. Le spectre de la source neutronique mono-énergétique d-t présente
un pic d’énergie autour de 14,1 MeV correspondant a I’énergie des neutrons produits par la réaction
de fusion d-t. Les fluctuations a basse énergie sont dues a des fluctuations statistiques de la fonction
de réponse et du spectre en hauteur d’impulsion mesuré.
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Figure I-54 A gauche : fonction de réponse basée sur les mesures de Verbinski [104] pour un scintillateur
organique liquide de 4,60x4,65 cm, obtenue a l'aide de simulations, d'interpolations et d'extrapolations.
A droite : représentation isométrique de la matrice de réponse de neutrons de ['lllinois [103].
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Figure I-55 De gauche a droite : spectres en énergie des neutrons incidents déconvolués des sources PuBe,
d-t et °2Cf [103]. Les courbes en haut des trois figures, intitulées FWHM correspondent a la largeur a
mi-hauteur de la gaussienne utilisée par FORIST pour lisser le spectre déconvolué.

En 2005, une équipe a Oak Ridge National Laboratory [99] a étudié la déconvolution sur des données
issues d’un scintillateur liquide cylindrique de type BC501. Il a une épaisseur de 7,7 cm et un diametre
de 15,2 cm. En ayant recours au code de déconvolution FORIST, la déconvolution est réalisée en
utilisant plusieurs types de fonction de réponse. La premiere, c’est la matrice d’lllinois intégrée dans
le code : elle est formée de 81 énergies de neutron incident (de 0,2 MeV a 22 MeV), et pour chaque
énergie de neutron incident, le spectre en hauteur d’impulsion est formé de 113 intervalles et s’étale
entre 0,006 MeVee et 14 MeVee. Les spectres en énergie de neutrons incidents calculés ne sont pas
en accord avec les vrais spectres en énergie de neutron émis. En particulier, lors de la déconvolution
des spectres de neutrons mono-énergétiques, les énergies de neutrons obtenues avec cette matrice
sont approximativement supérieures ou inférieures d’1 MeV aux énergies réelles. Cet effet est
probablement d{ au fait que la matrice de I'lllinois est basée sur un détecteur différent du BC501. Une
des approches pour la détermination de la fonction de réponse est la simulation Monte Carlo, via
I'utilisation du code MCNP-PoliMi [100] qui fournit un enregistrement détaillé de chaque interaction
se produisant dans le détecteur (particule, type d'interaction, énergie, position et temps). La Figure
I-56 montre les spectres en hauteur d’'impulsion normalisés, extraits de la fonction de réponse simulée
pour différentes valeurs d’énergies des neutrons incidents. Les spectres en hauteur d'impulsion ont
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été classés selon une structure irréguliere analogue a celle de la matrice de I'lllinois, afin d’utiliser le
code FORIST sans le modifier.
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Figure I-56 Spectres en hauteur d'impulsion extraits de la fonction de réponse simulée. Chaque spectre de
la fonction de réponse correspond a une énergie incidente différente.

La Figure I-57 illustre les spectres en énergie reconstruits avec FORIST pour des sources neutroniques
simulées de 2°2Cf, d’AmBe, d’une source émettant des neutrons de 14 MeV, et d’une source émettant,
en méme temps, des neutrons de 4 MeV et de 14 MeV. Nous remarquons que ces spectres sont en
bon accord avec les spectres de référence. La déconvolution d’une source %2Cf mesurée donne un
accord raisonnable aux énergies supérieures a 1 MeV (Figure 1-58).
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Figure |-57 Les spectres en énergies calculés par le code FORIST pour des sources de neutrons simulées
(neutrons mono-énergétiques de 14 MeV, neutrons d'‘énergie 14 MeV et 4 MeV, 2>2Cf, et AmBe).
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Figure I-58 Déconvolution pour une source de 2>°Cf a partir de données expérimentales.

En 2012, des études sont menées pour faire une analyse comparative entre deux codes de
déconvolution MLEM et OSL (One Step-Late) [108]. Ces deux codes correspondent a I'application de
méthodes bayésiennes. L’'objectif de I'approche MLEM est la maximisation de la fonction de
vraisemblance alors que dans OSL, c’est la densité de probabilité a posteriori qui est maximisée. Le
détecteur utilisé est un scintillateur organique cylindrique de type NE-213. La fonction de réponse est
simulée en utilisant MCNP-PoliMi, le spectre en énergie des protons de recul simulé est exprimé
en MeVee et formé de 256 intervalles, et les énergies de neutrons s’étalent jusqu’a 15 MeV avec un
pas de 0,1 MeV. Ce code prend en considération les diffusions élastiques et inélastiques des neutrons
avec I'hydrogéne et le carbone. Le rendement lumineux des particules secondaires produites par les
réactions neutroniques a l'intérieur du scintillateur est calculé en utilisant les paramétres déterminés
expérimentalement, reliant I'énergie déposée et le rendement lumineux du scintillateur. Le post-
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traitement final de MCNP-PoliMi est effectué en tenant compte de I'effet cumulatif des diffusions
multiples sur le rendement lumineux final. Les spectres déconvolués obtenus dans cette étude sont
présentés sur la Figure |-59 et la Figure I-60. Ces résultats montrent que la méthode OSL fournit des
résultats plus fideles aux spectres de référence, en comparaison avec la méthode MLEM, en particulier
pour les spectres d'énergie des neutrons continus. Pour la déconvolution des sources mono-
énergétiques, la méthode MLEM fournit des pics mieux résolus en énergie et un meilleur accord avec
les intensités de référence. La régularisation incorporée dans la méthode OSL pour réduire les
oscillations des spectres contribue a I'élargissement des pics pour ces configurations.
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Figure I-59 Résultats de déconvolution de trois faisceaux de neutrons mono-énergétiques simulés.
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Figure 1-60 A gauche : déconvolution de la source 252Cf simulée. Au milieu : déconvolution de la source
Am-Li simulée. A droite : déconvolution de la source AmBe simulée. Le nombre d'itérations utilisé pour
les trois sources de neutrons est 1000.

En 2013 [109], le code GRAVEL est appliqué a la déconvolution des données issues des mesures
réalisées avec le scintillateur liquide BC501 cylindrique. La fonction de réponse est simulée en utilisant
le code NRESP7 [110]. Ce code calcule les fonctions de réponse pour les scintillateurs NE-213 (identique
au BC501) en simulant I'ensemble des réactions du neutron dans le scintillateur. La matrice de réponse
est formée de 261 réponses de 1 MeV a 18 MeV. Un programme écrit dans I’environnement MATLAB
[111] basé sur la méthode GRAVEL a été développé, pour la déconvolution du spectre neutronique
mesuré de la source Am-Be, et le spectre neutronique mono-énergétique mesuré du générateur d-t.
Les spectres de protons de recul de ces deux sources sont obtenus expérimentalement et dans un
environnement minimisant le bruit de fond provenant des neutrons diffusés. La Figure I1-61 montre les
spectres déconvolués par GRAVEL en les comparant avec un spectre de référence I1SO et un spectre
déconvolué par la méthode ANNs (Artificial Neural Network) utilisée dans des travaux précédents
[112,113]. Ce dernier est un modele d’entrainement qui contient une base de données sous forme de
spectres des sources neutrons de différents types. Les spectres déconvolués par GRAVEL sont en bon
accord avec les spectres de référence. Sur la Figure 1-61, on remarque que pour la source AmBe, le
spectre calculé par GRAVEL présente un meilleur accord avec le spectre de référence que celui calculé
par la méthode ANNs.
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Figure 1-61 Déconvolution en utilisant le code GRAVEL de la source neutron AmBe mesurée (a gauche) et
de la source neutron mono-énergétique (d-t) mesurée (a droite).

En 2019 [114], une analyse comparative a été réalisée entre les codes de déconvolution TiK- L-curve
[115], PIDAL [116], GRAVEL et une nouvelle méthode basée sur un modele hiérarchique bayésien
MCMC (Monte Carlo Markov Chain). Ces modeles sont appliqués sur les données d’un scintillateur
organique de type EJ-309 de 7,62 cm de diameétre et de 7,62 cm de longueur. La fonction de réponse
est simulée en utilisant le code Monte Carlo MCNP-PoliMi qui, en intégrant des paramétres spécifiques
dans le modéle de Birks [117], a permis de générer la réponse lumineuse spécifique du détecteur. La
Figure 1-62 présente la déconvolution des données simulées des sources 2°2Cf et AmBe en utilisant les
guatre codes TiK- L-curve, Pidal-O, GRAVEL et MCMC. L’angle spectral SAM « spectral angle mapper »
entre le spectre reconstruit et le spectre de référence a été utilisé pour quantifier la performance de
chacun des quatre codes. Le Tableau I-4 résume les valeurs de SAM pour chacun des quatre codes et
pour les sources 2>2Cf et AmBe. GRAVEL n'a pas réussi a converger, pour les deux sources, pour des
nombres d’événements inférieurs 3 5x10% ce qui est indiqué par « N/A ». Avec des paramétres de
régularisation bien réglés (information a priori), MCMC, PIDAL et Tik ont démontré une robustesse
compétitive face a des comptages faibles. En revanche, MCMC a la capacité d’ajuster
automatiquement le paramétre de régularisation, ce qui le distingue des autres approches.
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Figure 1-62 Les quatre courbes de gauche : exemples de spectres déconvolués en utilisant la source AmBe.
Les quatre courbes de droite : exemples de spectres déconvolués en utilisant la source ?>2Cf.
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Neutron Source Counts Tik GRAVEL PIDAL-O MCMC
5 x 10° 8.99 (1.96) 14.71 (2.99) 7.47 (0.77) 7.99 (0.29)
5 x 105 9.87 (0.46) 15.81 (1.90) 8.93 (0.86) 9.89 (0.40)

241AmBe | 5x 101 | 11.84 (0.49) N/A 10.96 (1.24) | 12.79 (0.65)
5% 103 | 15.25 (0.62) N/A 14.64 (1.54) | 17.06 (1.11)
5% 102 | 19.40 (3.75) N/A 17.18 (1.41) | 22.04 (2.61)

5% 100 | 4.60 (0.45) | 14.59 (1.02) | 4.54 (0.60) | 4.28 (1.12)
5% 105 | 5.05(0.84) | 1551 (1.60) | 5.78 (0.75) | 4.62 (1.06)

252Cf 5% 10% | 7.06 (1.11) N/A 720 (1.02) | 6.33 (1.68)
5% 10% | 12.25 (1.14) N/A 10.35 (2.03) | 10.01 (2.26)
5% 102 | 1697 (2.51) N/A 14.57 (3.22) | 22.73 (1.96)

Tableau I-4 La performance de déconvolution (valeur de SAM moyenne) en fonction du nombre des
évenements. Les valeurs entre parenthéses représentent les écarts types associés aux valeurs de SAM.

En 2019, MIDAS [118] est le premier prototype développé, étalonné et utilisé pour mesurer les
spectres d’une source de %2Cf. C’'est un détecteur miniature développé dans le but d'évaluer les
parametres du champ de radiation a proximité d'un astronaute. Le scintillateur double discriminant
utilisé est de type EJ299 de dimensions 7 mm x7 mm x7 mm et sa face inférieure est reliée a un
photomultiplicateur en silicium (SiPM) pour recueillir le signal lumineux. La limite de masse du
dispositif est fixée a 50 g et les dimensions sont inférieures a 5 cmx5 cmx1 cm. Le schéma présentant
I"architecture du prototype est montré sur la Figure 1-63. La fonction de réponse du scintillateur EJ299-
33 utilisé, a été mesurée expérimentalement, en ayant recours au cyclotron du Laboratori Nazionali
del Sud en Italie. Une relation est obtenue entre I'énergie déposée par les protons et la quantité de
lumiére générée en MeVee [119]. La Figure 1-64 montre le spectre reconstruit d’une source 2*2Cf en
utilisant une fonction de réponse simulée. Le spectre reconstruit a une proportion d’événements plus
élevée aux énergies inférieures a 1,5 MeV par rapport aux résultats de la simulation : une des raisons
est le parasitage de la composante neutrons par des rayonnements gamma dus aux erreurs de
discrimination neutron/gamma a basse énergie. Par ailleurs, nous pouvons remarquer que les
mesures, et par conséquent la reconstruction du spectre, ont été réalisées dans un domaine d’énergie
restreint entre [0,9 MeV; 5,7 MeV], et non sur I'ensemble de la gamme d’énergie d’émission des
neutrons d’une source 2°2Cf : [0 MeV; 10 MeV].
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Figure I1-63 A gauche : schéma du prototype MIDAS. A droite : schéma présentant l'architecture et les
différents composantes du détecteur MIDAS.
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Figure 1-64 Reconstruction du spectre 2*’Cf mesuré.

1.3.3.3. Les systémes de spectrométrie par semi-conducteur de type diamant

La spectrométrie neutronique avec des détecteurs en diamant est basée sur la collecte des paires
électron-trou produites par les particules chargées générées suite a l'interaction des neutrons avec le
noyau de carbone-12. Les neutrons interagissent avec le '>C suivant plusieurs réactions principales :
12C(n,a)°Be (Q=-5,70 MeV), **C(n, n’)3a. (Q=7,23 MeV) et la réaction de diffusion élastique **C(n, n’)**C.
La premiére réaction citée est la plus adaptée a une mesure spectrométrique : dans ce cas I'énergie
déposée est égale a I’énergie du neutron incident E;,, moins I’énergie Q de la réaction.

En 2011 [120], des études ont été menées pour mesurer la fonction de réponse dans une gamme
d’énergie allant de E,,=5 MeV a E,;=20,5 MeV (Figure 1-65) d’un diamant monocristallin (SCD : Single
Crystal Diamond). La Figure |-65 (a gauche) montre la courbe d’étalonnage qui relie I'énergie déposée
et qui correspond aux centroides des pics dus a la réaction du *°C(n,a)°Be, a la valeur de I'énergie
cinétique totale des particules chargés induits par cette réaction et qui correspond a (E,,-Q). La courbe
d’étalonnage f (E,, Q) expérimentale est comparée aux données d’étalonnage N (E,,) estimées par le
code MC TARGET. Ce dernier simule la distribution en énergie des neutrons incidents et le convolue
en utilisant la matrice de réponse pour obtenir I'énergie déposée par les particules chargés N (E,;). Ces
résultats permettent de mettre en évidence une bonne linéarité de la réponse du détecteur en
fonction de I'énergie des neutrons et une bonne résolution en énergie intrinseque d'environ 56 keV de
largeur maximale a mi-hauteur (FWHM : Full Width at Half Maximum).
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Figure I-65 A gauche : Fonction de réponse du détecteur mesuré. A droite : courbe d'étalonnage en
énergie estimée par rapport a ['énergie obtenue du détecteur SCD, déduit d'un ajustement du pic
du™C(n, a)°Be[120].

En 2014 [121], un spectrometre de neutrons a base de diamant monocristallin (SDD : Single crystal
Diamond Detectors) pixellisé a été concu et fabriqué pour le diagnostic neutronique dans les dispositifs
de fusion a haute puissance. Le spectrométre de neutrons est présenté sur la Figure 1-66. La réponse
du prototype basé sur le SDD aux neutrons de 14 MeV a été mesurée avec le générateur de neutrons
de Frascati par I'observation du pic de 8,3 MeV (Figure I1-67) de la réaction '2C(n, a)°Be se produisant
entre les neutrons et les noyaux 'C dans le détecteur. La résolution en énergie mesurée (FWHM /E)
est de valeur 2,5% ce qui répond aux exigences des applications de spectrométrie neutronique dans
les réactions de fusion d-t.

Alumina
o CCR gohclAector
Aluminum B B el
tracks and
ground (@)
LK
| s
=] 7
Diamon: Aluminum

box

Figure 1-66 Schéma (a) et image (b) d'un spectrométre neutronique basé sur une matrice en diamant de
12 pixels.
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Figure I-67 Spectre en énergie déposée des neutrons mono-énergétiques de 14 MeV (a). La ligne verticale
en pointillés est le seuil d'énergie appliqué pour ne compter que les événements du pic (n, a). Le méme
spectre pour 7 MeV < Eqep < 14 MeV est présenté en échelle logarithmique avec un ajustement gaussien
au pic (n, o) (b) [121].

En 2021, une caméra neutrons a base de diamant (DNSC : Diamond Based Neutron Scatter Camera)
a été modélisée par simulation MCNP et validée expérimentalement [122]. Ce prototype de mesure
est composé de deux plans de détecteur de type diamant de volume (0,45 cmx0,45 cmx0,05 cm). Le
montage expérimental de la caméra est présenté sur la Figure 1-68 (a gauche). La Figure 1-68 (a droite)
montre le spectre en énergie reconstruit a I'aide des mesure de TOF entre les deux plans du détecteur
pour la source neutronique PuBe. Le systeme proposé démontre tous les pics caractéristiques de la
source de neutrons PuBe. Plus précisément, les mesures correspondaient aux pics de 8 MeV et
10,5 MeV de la source.
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Figure I-68 Montage expérimental de la caméra neutrons a base de diamant (a gauche), spectre de
neutrons reconstruit comparé au spectre de référence de la source PuBe (a droite).

Les détecteurs de neutrons a base de diamant peuvent jouer un réle important en tant que
détecteurs compacts de neutrons destinés a étre utilisés dans les systémes de caméra dans les
expériences de réaction de fusion a haute puissance (de type Tore Supra [123] et ITER [124]) ou pour
le suivi de cceur de réacteur [125-127].
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1.4. Synthése du chapitre 1

Ce chapitre aborde le contexte de I'assainissement et du démantelement des sites nucléaires en fin
de vie, en précisant les principales étapes ainsi que la forte expérience de I'industrie nucléaire francaise
dans ce domaine. Nous avons parlé de la nécessité d'utiliser de nouveaux instruments de mesure qui
garantissent une mesure précise de la localisation, et la quantification des matiéres nucléaires
présentes dans les zones contaminées, tels que les spectro-imageurs neutroniques. Les principales
sources neutroniques rencontrées dans un environnement nucléaire ont été rappelées, ainsi que les
instruments et les méthodes de détection des neutrons.

Le chapitre présente également un état de I'art sur les différentes technologies de spectro-imagerie
neutronique, notamment la spectro-imagerie par diffusion élastique, l'imagerie par encodage spatial
et la spectrométrie par déconvolution des spectres.

Concernant I'imagerie neutronique, la méthode d'imagerie par encodage spatial a deux limites : a
mesure que |'énergie de la particule incidente augmente, le masque codé devient transparent, ce qui
diminue la sensibilité de la mesure ; et la caméra a un champ de vue limité, généralement compris
entre 30 et 70 degrés. Cependant, les imageurs utilisant des masques codés ont une résolution spatiale
de 2°. Les imageurs utilisant la diffusion élastique ont des champs de vue importants, allant de 90° a
360°, mais ont une résolution spatiale qui n’est généralement pas meilleure que 10°. Pour la
spectrométrie par double diffusion sur les deux plans de détection, la reconstruction du spectre en
énergie de neutrons émis est contrainte généralement par un seuil bas en énergie de 1 MeV.

Les sphéres de Bonner, les spectrometres a scintillation et les détecteurs de neutrons a base de
diamant sont également discutés comme méthodes pour la spectrométrie neutronique dans des
conditions spécifiques. Chacune de ces techniques présente des avantages et des limites par rapport
a la résolution en énergie, la sensibilité de détection, le temps d'acquisition et la réponse aux
rayonnements gamma.

Les sphéres de Bonner ont une fonction de réponse isotrope, une utilisation simple mais des durées
d’acquisition longues (quelques heures). Elles se caractérisent par une bonne discrimination
neutron/gamma et une haute efficacité intrinséque de détection des neutrons thermiques. Le
désavantage est qu’ils ont une faible résolution en énergie (~1 MeV) due au nombre limité d’épaisseurs
des spheres modératrices. En revanche, il existe des cas ou une description détaillée de la distribution
en énergie n’est pas nécessaire, principalement dans les applications dosimétriques. Les techniques
basées sur 'utilisation de modérateurs (sphére de Bonner) assurent une bonne fiabilité couvrant une
vaste gamme d’énergie allant de I'épithermique jusqu’a plusieurs GeV.

Les détecteurs a base de diamant peuvent fonctionner dans des environnements difficiles (par
exemple, a une température supérieure a 150 °C), ils sont peu sensibles aux rayonnements gamma et
ils sont capables de distinguer les neutrons des rayonnements gamma. Ce détecteur est un excellent
candidat pour faire des mesures de spectrométrie a haute résolution des neutrons de 14 MeV émis
par la réaction de fusion d-t (FWHM =120 keV), des neutrons de 2,5 MeV émis par réaction de fusion
d-d (FWHM =80-90 keV) [128], et des neutrons produits par les réacteurs nucléaires.

Les spectrometres a scintillation ont une bonne sensibilité de détection pour les neutrons rapides
(o=5 barns), une bonne résolution en énergie (136 keVee a 1 MeVee). Les spectrometres a scintillation
sont faciles a manipuler et ils se caractérisent pour la plupart par une réponse isotrope. En revanche,
ils sont limités par des facteurs tels que leur sensibilité aux rayonnements gamma, et la réponse non
linéaire de la hauteur d'impulsion aux différentes énergies de neutrons incidents.
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Les travaux de these consistent a développer et a améliorer I'imageur neutronique portable créé au
LCIM et présenté dans la section 1.3.2.4. Dans la suite de ces travaux, nous allons chercher a intégrer
la spectrométrie neutronique dans |'imageur, en utilisant la méthode de déconvolution des spectres
appliquée sur un scintillateur plastique pixellisé comme cceur du prototype de spectro-imageur
neutronique. L'objectif est de réaliser I'imagerie et la spectrométrie neutronique avec un méme
prototype, en combinant, pour la premiére fois, la technique d'encodage spatial pour I'imagerie et de
déconvolution des spectres pour la spectrométrie. Le chapitre suivant présentera par simulation la
faisabilité de la spectrométrie neutronique par déconvolution appliquée, comme premiére étape, a un
monobloc de scintillateur plastique plutét qu’un scintillateur plastique pixellisé, dans le but de
simplifier la configuration du détecteur.
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Chapitre ll. La spectrométrie
neutronique appliquée sur des données
simulées

Ce chapitre sera dédié a la démonstration, a I'aide de simulations Monte Carlo, de la faisabilité de la
spectrométrie neutronique par déconvolution avec un détecteur de type scintillateur plastique. Nous
appliquons trois algorithmes de déconvolution différents, MAXED (Maximum Entropy Deconvolution),
GRAVEL et MLEM (Maximum Likelihood Expectation Maximization), sur des données simulées
provenant d'un monobloc de scintillateur plastique. Ensuite, nous procédons a une comparaison de
leurs performances respectives afin d'évaluer leur capacité a reproduire le spectre en énergie de deux
types de sources neutroniques 2Cf et AmBe.

I1.1. Présentation de la méthode de spectrométrie neutronique
par déconvolution

11.1.1. Présentation du probléeme inverse de la spectrométrie neutronique

Le probléme inverse de la déconvolution en spectrométrie neutronique permet de déterminer le
spectre en énergie des neutrons incidents avec un nombre n d’intervalles a partir d'un spectre de
hauteur en impulsion mesuré avec un nombre de canaux m, par l'intermédiaire d'une fonction de
réponse, qui a nréponses correspondant au nombre d'énergies des neutrons incidents. Nous
représentons ce probleme par la forme discrétisée de I'équation de Fredholm [1] :

n
Nk:ZRki'fi + g, aveck=1,.mei=1..n (1-1)
i=1
Avec Ny, : le taux comptage d'impulsions associé a un canal k et représentant le spectre mesuré, Ry;

est la matrice mxn qui représente la fonction de réponse et dont chaque colonne représente le spectre
de hauteur en impulsion pour une énergie de neutron incident i, f; est le spectre d'énergie de la
fluence de neutron, et g, est le terme d’erreur lié a I'estimation de Nj,.

Pour garantir que le vecteur de fluence f; est une solution valide, le comptage attendu N,Ef) obtenu
en multipliant la matrice de réponse Ry,; par le vecteur de fluence f; doit étre en accord avec le spectre
mesuré N, en tenant compte des incertitudes expérimentales oy. La qualité et la précision de la
solution par rapport aux données sont déterminées et évaluées a I'aide du paramétre statistique y?
présenté par (II-2). Lorsque la valeur de y? est trop élevée, les performances de la déconvolution sont
dégradées et le spectre calculé differe significativement du spectre mesuré. Inversement, lorsque la
valeur de x? est trop faible, elle conduit & un sur-ajustement, ou le spectre présente des
caractéristiques non physiques, telles que la présence des fluctuations (ou des oscillations). Il est donc
important de trouver une valeur intermédiaire appropriée pour y%. Pour résoudre ce probléme,
diverses approches basées sur des méthodes bayésiennes ont été proposées dans la littérature,
utilisant différentes approximations [2,3].
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1 m 2
P=—> (S—") (11-2)
M Ldg=1 \O

Les spectrométres neutroniques existants peuvent étre classés en deux catégories : les mesures
multicanaux (multi-channel), ol m>n conduisent a un probléme sur-déterminé, comme dans les
détecteurs a scintillation. La seconde catégorie est celle des mesures a quelques canaux (few-channel),
oUu m<n conduit a un probléme sous-déterminé, comme dans le cas des feuilles d'activation ou du
systeme de sphere de Bonner. Dans ce cas, |'équation (lI-1) n'a pas de solution unique, il est donc
généralement nécessaire d’avoir recours a des informations a priori pour compléter I'ensemble des
contraintes imposées par les mesures. Des méthodes existantes, comme le code MAXED, tentent de
résoudre ce probléeme en utilisant un spectre a priori pour résoudre les mesures sous-déterminées.

Dans les trois paragraphes suivants nous présentons les trois codes de déconvolution MAXED,
GRAVEL et MLEM qui utilisent différentes approches pour résoudre le probleme inverse et obtenir une
estimation du spectre de fluence de neutrons a partir de mesures expérimentales.

11.1.2. Présentation du code MAXED

MAXED est codé en FORTRAN qui applique le principe de |'entropie maximale a la déconvolution des
données du spectromeétre neutronique multi-sphere [4]. I| a été modifié ultérieurement pour la
déconvolution de données multicanaux, fournies par exemple par les spectrométres a protons de
recul.

Reprenons le probleme inverse de la spectrométrie neutronique qui est décrit par le systeme
d’équations discretes présenté dans les équations (II-3) et (II-4). X}, représente les mesures, R; est
une matrice mxn qui représente la fonction de réponse, oy, est I'incertitude liée aux données mesurées.
"Q" représente le nombre de détecteurs dans le cas de données «few_channel» (spectrometre par
sphére de Bonner) dans lequel le nombre de canaux dans le spectre mesuré est égal au nombre de
détecteurs, et le nombre de canaux d’énergies pour le spectre mesuré pour des données «multi-
channel» (spectromeétre a protons de recul). L'équation (lI-4) est une contrainte pour les erreurs
inconnues (€;) en supposant que ces derniéres suivent une loi normale avec une moyenne nulle et une
variance .

N
szszi'fi + g, avec k=1,..M eti=1,..N
i=1

(11-3)

&t _q
2i = (11-4)

En revanche, comme mentionné dans le paragraphe précédent, dans le cas d’un probléme sous-
déterminé, ce systeme d’équations n’a pas de solution unique et pour cette raison MAXED propose
d’introduire un spectre d’entrée qui contient une information a priori, afin d’orienter I'étape de
reconstruction parmi I'ensemble des spectres solutions. La méthode d’entropie maximale permet a
partir d’'une distribution de probabilité fournie par I'utilisateur (le spectre a priori) d’obtenir une
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nouvelle distribution de probabilité (le spectre qui résulte de la déconvolution), en prenant en compte
les informations fournies par notre mesure.

Cette méthode modifie le spectre a priori, afin de le rendre compatible avec les données
expérimentales mais en restant le plus proche possible du spectre a priori. Cette approche peut se
traduire par la maximisation de la formule d’entropie croisée Sg présentée dans I’équation (11-5), avec
p(x) une distribution de probabilité préalable et g(x) une autre distribution de probabilité. Autrement
dit, |Sgc| est le taux d’informations pour changer le p(x) en q(x) et, parmi tous les spectres qui
s'adaptent aux données, la méthode d’entropie maximale sélectionne celui permettant de minimiser
la valeur |Sg¢|, par conséquence celui qui est le plus proche du spectre a priori.

Spe = — f {q(x) In (%)} dx (11-5)

En considérant la déconvolution par le principe d’entropie maximale utilisé par MAXED, le spectre
solution final f; est celui qui maximise I’entropie S décrit par I'équation (lI-6) (une forme généralisée
de I'équation (1I-5)) avec fiDEF le spectre par défaut (ou spectre d’entrée).

S=- Z {fi In (}%) + fPEF — fi} (11-6)

La maximisation de S avec les contraintes données par les équations (lI-3) et (ll-4) est équivalente a
la maximisation de la fonction Z(4,) (équation (1I-7)) en fonction d'un ensemble des M paramétres

k.
Z=- z fOEF exp{- z AR} - (QZ(AM)Z)% - Z Ny (I1-7)

L’algorithme de maximum d’entropie méne a une liste de parametres {4, } satisfaisant les équations
(11-8) et (11-9). Ces deux équations décrivent le spectre solution et les incertitudes associées.

fi =P exp {—z /1kRki} (11-8)
k
2 1/2
£ = lk“"( 44 2) (11-9)
2i(%9)

Pour trouver les valeurs de A, qui maximisent Z, un algorithme de recuit simulé pour le cas des
mesures a quelques canaux (few-channel) [5,6] et un algorithme basé sur la méthode du gradient
conjugué pour le cas des mesures a multi-canaux (multi-channel) sont utilisés [7].

73



La spectrométrie neutronique appliquée sur des données simulées

11.1.3. Présentation du code GRAVEL

GRAVEL [8] est basé sur une |légere modification de I'algorithme SAND-II. Il utilise la méthode des
moindres carrés non linéaire et inclut dans I’algorithme la condition de fluence non-négative. L'analyse
mathématique nécessite un spectre initial comme spectre d’entrée qui est ensuite modifié par des
ajustements itératifs afin d’obtenir un ajustement approprié entre spectres mesurés et spectres
calculés. En partant du systeme d’équations décrit par I'équation (I-10), ou z; représente le comptage
dans le canal i du spectre de hauteur en impulsion calculé, R;, est la matrice de réponse, et ¢, est le
spectre en fluence neutronique. Le spectre solution et sa matrice d’incertitude peuvent étre calculés
en utilisant la méthode des moindres carrés et en minimisant y? décrit par I'équation (Il-11), ou z, est
Ooi

le spectre de hauteur en impulsion mesuré et p; est I’écart-type relatif a z,;, avec p; = —.
i 01 i Zoj
L

= ZRive(ln"’v) i=1..m v=1,..,n.
. (1-10)

o _ 2i(Inzg; —In z)?

pi*

(1-11)

Pour minimiser x?, la solution de I’algorithme GRAVEL est déterminée par une méthode spéciale de

gradient [8], qui débute le processus itératif avec un spectre qbél) supposé déja connu et qui est
supposé proche de la solution exacte. In z; peut étre développé suivant la série de Taylor décrite dans
I’équation (l1-12) :

1 1
Inz; = lnz()+ZW() (Ing, —np) 1-12)
avec
(1) on o)
z Riy. el ® (11-13)
et les poids W( )sont définis par I’équation (11-14) :
1)
Ry, e
(1 _ v

Les équations pour y?-> min se traduisent désormais par I'équation (II-15) :

wb

W' lV Wi
Z(anol an(l)) ZZ - (Ing, —In ) (1I-15)

La solution a la (k+1)*™¢itération est obtenue a partir de la solution résultante de I'itération k, comme
décrit par I'équation (11-16) :
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()

w.
g —1n g = 29> (inzg; — Inz,) o (11-16)
- i
L

Avec

win
200 = (Z ‘—“2> (11-17)
Pi

i

En partant de I'’équation (lI-16), et en développant le membre de droite autour de Z[‘ = Zy; + 6{‘,
la solution obtenue par GRAVEL peut étre mise sous la forme de I'’équation (11-18) :

Ly (k) z4; p?
lgk+1): ISk) Zi - 0i P (I-18)
g S L
Yzo; p?

MAXED et GRAVEL sont deux codes contenus dans le package UMG (Unfolding with MAXED and
GRAVEL), développés par le PTB (Physikalisch-Technische Bundesanstalt) et distribués par le NEA
(Nuclear Energy Agency) Data Bank.

11.1.4. Présentation du code MLEM

L’algorithme MLEM [9,10] est une méthode probabiliste bayésienne qui permet de résoudre le
probléme inverse en maximisant la fonction de vraisemblance de la matrice a décrite par I'équation
(11-19). Ainsi, a est la solution la plus probable qui produit les données mesurées. L’algorithme MLEM
est largement utilisé dans la reconstruction d'images de tomographie par émission de positons (TEP)
[9], et nous allons ici I'appliquer a la spectrométrie neutronique.

Reprenons le systeme d’équation du probleme inverse de la spectrométrie neutronique :

j
Avec :
- ¢;, le comptage mesuré dans le canal i du spectre mesuré ;

- &;j, |la probabilité de déposer une énergie dans le canal i par une source d’énergie appartenant a
I'intervalle j;

- a;, le comptage dans l'intervalle j du spectre solution.

Le théoreme de Bayes énonce la relation entre les probabilités conditionnelles suivant
I’équation (11-20) tel que P(a/c) est la probabilité d’avoir a sachant ¢, P(c/a) est la probabilité d’avoir
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c sachant a, P(a) est la probabilité d’avoir a dans les V intervalles et P(c) est la probabilité d’avoir ¢
dans les P canaux.

P(a/c) = % (11-20)

Par définition, la fonction de vraisemblance peut étre décrite de la maniéere suivante :

P 74
wa)=[LﬂITFiﬂqho=f@M) (1-21)

Or, dans le cas ou ¢ est une variable aléatoire discrete, comme c’est le cas lorsqu’elle exprime des
valeurs de comptage : f(c|a) = P(c|a). On en déduit L(a|c) = P(c|a).

D’aprés la référence [11], il est possible de maximiser la fonction de vraisemblance L(alc) en
maximisant L(a|x). En considérant que x sont des variables complétes cachées, nous n’observons pas
directement X, nous observons plut6t une réalisation y de la variable aléatoire Y = T(X) pour une
fonction T quelconque. Nous faisons une supposition sur les données complétes X et nous
déterminons Y qui permet de maximiser la log-vraisemblance (attendue) de X. Une fois obtenue une
estimation pour Y, nous pouvons faire une meilleure estimation pour les données complétes X, et ainsi
poursuivre le processus itératif.

Le comptage c; dans le canal i du spectre peut étre écrit suivant I'équation (I1-22). x;; correspond au
comptage dans le canal i issu d’une source d’énergie appartenant a I'intervalle j.

¢ = Z xij (11-22)

j=1

L’équation a résoudre est donc la suivante :
ay = argmax L(a|x) (11-23)

La vraisemblance L(a|x) s’écrit :
P 14
waw =[] ] »@jlap (1-24)
i=1 j=1

En supposant que les données observées suivent une distribution de Poisson, la probabilité
d’observer la matrice de comptage x;; sachant a; est décrite par I'équation suivante :

& .a.xij
Dl = oo L 29
ij*

En remplacant p(xij|aj) dans I’équation (II-24) de la fonction de vraisemblance, et en calculant son
logarithme népérien, nous obtenons la fonction de log-vraisemblance :
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I(alx) = In(L(alx)) = z Z xijIn(eja;) — eja; — In (x;;) (I1-26)
T

Afin de maximiser [(a|x), I'algorithme MLEM consiste en une succession d’étapes d’espérance et de
maximisation :

e Aucoursde |'étape d’espérance, I'espérance J?ij(k) est calculée a I'itération k courante en utilisant
les valeurs des énergies aj(") obtenues lors de I'étape de maximisation de I'itération précédente.

~ (k A ;. ~ (k . P . ;.
2% peut-étre écrite : £, = p;; My, , avec p;;® une fraction d’évenement qui s’écrit sous la

a0
&ija . . A~
forme : pij(k) = ZV” ; " Enfin en remplagant pij(k) par son expression, nous obtenons xij(k) =
t=1citUt
aj®ey
Ntes irar

e Au cours de I'étape de maximisation, nous dérivons [(a|x) en remplacant I'espérance xl-j(k) par
sa derniére expression pour obtenir au final la formule suivante :

(k) ¢P Eij
a; Yi1Viwr ———
L _ Y Eay (11-27)
i = P L
i=1°“y

Pour initialiser I'algorithme, il est d’'usage [10] d’utiliser une valeur moyenne calculée comme suit :

) _ Zf:l Vi
o = GEEL (11-28)

I1.2. Simulation de la spectrométrie neutronique a l'aide d'un
monobloc de scintillateur plastique

11.2.1. Présentation du détecteur formé de scintillateur plastique

Pour réaliser la spectrométrie neutronique, nous utilisons un détecteur de type scintillateur plastique
triple discriminant (gamma/ neutrons rapides/ neutrons thermiques) présenté sur la Figure II-1. Ce
scintillateur, fabriqué au CEA List, est composé de 73,15% de monomeére de styrene, 8,13% d'acide
méthacrylique, 16,26% de fluorophore primaire PPO, 0,024% de 1,4-bis(5-phényloxazol-2-yl) benzéne
(POPOP) et 2,44% de Lia-valerate (Licwval). Il a un volume actif de 1 cm?x2 cm (surfacexhauteur) et sa
formulation chimique est montrée dans le Tableau II-1. Ce scintillateur plastique fait maison présente
de nombreux avantages, qui vont au-dela des considérations pratiques et financieres. Tout d'abord, il
permet une connaissance précise de la composition chimique. En plus, il peut étre faconné en
différentes formes et dimensions selon les besoins. En outre, il peut étre créé en version pixellisée, ce
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qui permet d’identifier la localisation précise de I'interaction des neutrons dans le scintillateur. Enfin,
il peut étre modifié chimiquement, ce qui permet une double discrimination (rayonnements
gamma/neutrons rapides) ou une triple discrimination (rayonnements gamma/neutrons
rapides/neutrons thermiques). Une description détaillée de ce scintillateur fait maison peut étre
trouvée dans la référence [12].

Figure II-1 Photographie du scintillateur plastique utilisé.

Atomes C H O N Li

Fractions
massiques (%)

89,02 7,21 2,53 1,06 0,053

Tableau II-1 Composition chimique du scintillateur plastique triple discriminant développé par le CEA
List.

11.2.2. Les interactions du neutron dans le scintillateur organique

Les scintillateurs organiques sont composés essentiellement d’hydrogene et de carbone.
L'interaction principale des neutrons dans le scintillateur est la réaction de diffusion élastique sur les
noyaux d’hydrogene, décrit dans le paragraphe 1.2.2.1 du chapitre 1. Durant cette réaction, selon
I"angle de diffusion, le neutron transfere une partie ou la totalité de son énergie au noyau d’hydrogéene
(ou proton). L’énergie de proton recul E,, est liée directement a I'énergie du neutron incident E;, par
I’équation (11-29), avec 8 I'angle de diffusion du proton de recul.

E, = cos*(0)E, (11-29)

Barshall et Kanner ont montré en 1940 [13], que pour les neutrons d’énergie inférieure a 10 MeV, la
diffusion est isotrope, et que tous les angles de diffusion sont équiprobables. Pour cette raison, la
distribution en énergie des protons de recul est uniforme de Ep,=0 a Ep=E, , comme le montre la Figure
[I-2. Pour les neutrons d’énergie supérieure a 10 MeV, la diffusion élastique devient non-isotrope ce
qui meéne a la déformation de la distribution en énergie des protons de recul [14].
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VA!

‘UNIT

NO

PROTON ENERCY Ep

Figure II-2 Le spectre en énergie des protons de recul produit par des neutrons mono-énergétiques dans
un milieu hydrogéné [14].

Pour les neutrons incidents sur un petit scintillateur organique (quelques cm?3), la diffusion élastique
simple est le processus le plus probable. Si la taille du scintillateur augmente, des diffusions élastiques
doubles ou multiples peuvent se produire a l'intérieur du scintillateur. Au cours de cette réaction, un
méme neutron incident peut subir deux ou trois diffusions consécutives sur différents noyaux
d'hydrogene. La Figure 1I-3 (a gauche) montre la déformation des spectres simulés due aux diffusions
doubles sur I’hydrogéne et le carbone. La Figure 11-3 (a droite) montre un spectre mesuré pour le méme
scintillateur (stiloéne) et énergie de neutrons (2,6 MeV), utilisés pour faire les calculs de la Figure 11-3
(a gauche).

Lorsque I'énergie des neutrons incidents dépasse 8 ou 9 MeV, deux réactions additionnelles peuvent
se produire sur le noyau de carbone : 2C(n, a) °Be et 2C (n, n’)3a. Dans la réaction 2C(n, a)°Be, le
neutron est capturé par le noyau de carbone, qui émet ensuite une particule alpha (un noyau d'hélium)
et un noyau de béryllium. Dans la réaction *2C(n, n’)3a, le neutron est diffusé par le noyau de carbone,
ce qui lui fait perdre une partie de son énergie, et lui permet de potentiellement faire une deuxieme
diffusion avec un noyau d’hydrogéne. La Figure llI-4 (a gauche) montre la réponse calculée d’'un
scintillateur NE-213 a des neutrons d’énergie 14,3 MeV, ou les effets de ces deux réactions C*?(n, a)Be®
et C¥(n, n’)3a apparaissent dans le spectre sous forme de pics aux énergies 7,01 et 8,59 MeV,
respectivement.

Par ailleurs, il existe plusieurs autres types d’interactions avec le carbone telles que la réaction de
diffusion élastique ?C(n, n)!*C, et inélastique : *C(n, n’)*?C, >C(n, d)°Be, **C(n, p)°Be. La Figure 1I-4 (a
droite) montre les sections efficaces des différents réactions d’interaction des neutrons avec le 12C, en
fonction de I'énergie des neutrons.
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Figure I1-3 A gauche : La fonction de réponse calculée pour un scintillateur organique cylindrique de type
stilbéne a des neutrons d'énergie 2,6 MeV. Les différents composants de cette réponse sont : (a) la
diffusion élastique simple sur l'hydrogéne, (b) la diffusion élastique double sur l'hydrogene, (c) la somme
de (a) et (b), (d) les protons de recul induits par des neutrons diffusés par le carbone, (e) la somme de (c)
et (d). A droite : le spectre en énergie mesuré pour le méme scintillateur et en utilisant la méme énergie
de neutrons incidents (2,6 MeV) [15].
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Figure II-4 En haut : spectre en énergies déposées par les particules secondaires suite a une interaction au
sein du scintillateur NE-213 (forme cylindrique 6 cmx6 cm) avec des neutrons d'énergie 14,3 MeV [16].
En bas : sections efficaces de différents processus d'interaction des neutrons avec le carbone et
l'hydrogéne en fonction de l'énergie de neutrons [17].
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D’autre part, un scintillateur plastique triple discriminant permet ainsi de détecter les neutrons
thermiques d’énergie (< 1 MeV) par capture neutronique sur le °Li suivie de I’émission d’une particule
alpha d’énergie 2,5 MeV et d’'un atome de tritium (3H) d’énergie 2,73 MeV. Cette interaction ne sera
pas incluse dans les simulations, car I'interaction des neutrons par capture neutronique sur le 5Li sert
seulement pour le comptage des neutrons thermiques sans avoir acces a leurs énergies.

11.2.3. Théorie du rendement lumineux des scintillateurs

Les rayonnements incidents indirectement ionisants, tels que les rayonnements gamma et les
neutrons, ionisent le scintillateur en mettant en mouvement des particules secondaires ionisantes.
Dans le cas d’'un rayonnement gamma, la particule chargée mise en mouvement est I’électron, qui a
son tour excite le milieu en favorisant I'état singulet. Un neutron incident dépose quant a lui son
énergie, principalement, sous forme d’énergie cinétique de protons de recul qui excite le scintillateur
en favorisant I'état triplet. Dans les deux cas, la désexcitation a I'état fondamental émet des photons
dans le domaine de la lumiére visible.

Dans la plupart des cas, la relation entre I'énergie déposée et la lumiére émise n’est pas linéaire. Pour
cette raison, nous utilisons la loi de Birks pour déterminer théoriquement cette relation qui est
indispensable pour calculer la fonction de réponse du scintillateur a une particule d’un type donné et
d’une énergie spécifique. D’apres Birks [14], le nombre de photons produits suite a l'interaction d’une
particule chargée avec un matériau scintillant dépend du pouvoir d’ionisation de la particule, ainsi que
de son énergie. Cela veut dire que pour une méme énergie déposée, par deux particules différentes,
la quantité de lumiere émise par le scintillateur est différente.

Les électrons ayant une énergie égale ou supérieure a 1 MeV produisent une faible densité
d'excitation et d'ionisation (~1 MeV.cm2.g?) le long de leur trajectoire 3 'intérieur du scintillateur. Or,
lorsque la densité d'excitation est faible, les excitations et les ionisations moléculaires individuelles
sont espacées de plusieurs distances moléculaires le long du chemin de la particule, et les interactions
entre elles sont négligeables. Dans ces conditions, la réponse de scintillation qui est I'énergie émise
sous forme de fluorescence L, est proportionnelle a I'énergie déposée E de la particule dans le
scintillateur. Donc, pour les électrons rapides (>=1 MeV) :

11-30
L=SXE ( )
Ou bien exprimé sous forme différentielle,
dL _gx dE (1-31)
dr dar
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Our est la portée d’un électron dans le scintillateur, S est I'efficacité absolue de scintillation. La perte

. . i . dE dL , i
d'énergie spécifique est exprimée par -, et -est appelé la fluorescence spécifique.

Pour les particules plus lourdes, telles que les protons, les particules alpha, ou les électrons lents
. P . . . s dE .
d'une énergie inférieure a 125 keV, la perte d'énergie spécifique -, est plus importante que pour les

électrons rapides. Lorsque ces particules relativement lourdes déposent leurs énergies dans le
scintillateur, les densités d'excitations et d'ionisations sont élevées, ce qui entraine une réduction de

S, s .. dL , R
|'efficacité de la scintillation 25 €n dessous de la valeur de S, un phénomene connu sous le nom de

"lonization Quenching". Ce dernier se réfere a la diminution de l'intensité de fluorescence d'un
fluorophore due a un transfert d'énergie non radiatif entre la molécule fluorescente et son
environnement [18]. Cela entraine une augmentation de la valeur de L de maniére non linéaire avec
I'énergie E.

Birks a formulé une loi semi-empirique qui explique le comportement observé comme étant causé
par |'extinction (quenching) résultant de la forte densité des molécules ionisées et excitées. La densité
spécifique de ces molécules le long de la trajectoire de la particule est représentée par B X :iz_f ou B est
une constante. Par conséquent, si I'extinction est considérée comme étant unimoléculaire avec un
parametre d'extinction k, I'équation (11-31) se transforme en (lI-32) en raison de I'effet d'extinction
d'ionisation (quenching effect). Bien que la formule de Birks soit largement utilisée pour tous les types
de scintillateurs, elle a été développée a I'origine pour les cristaux d'anthracéne. La Figure II-5 montre
la réponse de scintillation d’un cristal d’anthracene a plusieurs types de particules : électrons, protons
et particules alpha.

S dE
Al Sgr (1I-32)
dr dE
1+ kB
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Figure lI-5 Comparaison entre les réponses théoriques (les tirets) et expérimentales (les traits pleins) de
scintillation d'un cristal d’anthracene aux électrons, protons et particules alpha [14].
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D'autres équations ont été proposées pour décrire la relation entre ces parametres. Ces équations
ont été proposées par Chou [19] et Wright [20], afin de mieux décrire la réponse des détecteurs de
particules aux rayonnements ionisants.

En 1952, Chou [19] a proposé une extension empirique de la loi de Birks, qui correspond mieux a
|'émission de la lumiere observée pour les scintillateurs a des énergies plus faibles. Cette loi est décrite
par I’équation (11-33) avec kB et C sont des constantes a ajuster.

211

dL dE dE dE
iy il = - (1I-33)
dr S dr 1+kB(dr>+C(dr> ]

En 1953 [20], Wright a utilisé un autre mécanisme d’extinction, en étudiant I'effet de I'extinction
bimoléculaire di aux interactions entre les molécules voisines ionisées et/ou excitées. Il a dérivé
I’équation (II-34) avec S un parameétre d’échelle lié a I'efficacité de scintillation absolue et a est le
paramétre d’extinction.

dL e (1 dL) (11-34)
E = n + O(E

11.2.4. Reconstruction par simulation des spectres en énergie des sources
neutroniques 2°2Cf et AmBe

11.2.4.1. Le code de simulation MCNP6.2

Le code de calcul MCNP [21] est développé et entretenu par le Los Alamos National Laboratory. C'est
un code de transport de particules basé sur les méthodes Monte Carlo, ces dernieéres mettant en
ceuvre le tirage de nombres aléatoires et |'utilisation des techniques probabilistes. Le code suit le
parcours d’une particule, traversant une cellule donnée, de sa naissance jusqu’a sa disparition et en
étudiant les particules secondaires émises. Un fichier MCNP se décompose en trois sections principales
: carte des cellules, carte des surfaces et carte des données. La carte de cellule permet de décrire les
différents éléments composant la géométrie du probleéme. La carte des surfaces permet de définir les
surfaces constituant les cellules décrites dans la premiére section. La troisieme section, carte des
données, décrit notamment les caractéristiques de la source radioactive, les matériaux du probleme,
et le type de réponse ou de comptage désiré (tally).

11.2.4.2. Simulation de la réponse lumineuse du scintillateur plastique a une source
neutronique %2Cf

Nous utilisons le code Monte Carlo MCNP6.2 pour simuler la réponse d'un scintillateur plastique
triple discriminant, de forme cubique et de volume 2 cm?, exposé a une source neutronique de type
252Cf, Ce code simule I'interaction des neutrons avec le scintillateur pour déterminer des quantités
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d'intérét, appelées tally, telles que le dépot d'énergie dans une cellule donnée ou bien I'équivalent de
cette énergie déposée en lumiére visible émise.

En considérant la gamme d'énergie d'intérét allant de 500 keV (seuil expérimental présupposé de
détection des neutrons rapides a I'aide d’un scintillateur plastique lié¢ a un SiPM) a 11 MeV, les
interactions des neutrons dans le scintillateur sont principalement dominées par la réaction de
diffusion élastique sur les noyaux d'hydrogene. En plus, la contribution a la réponse lumineuse
observée due a I'énergie déposée par les noyaux de carbone diffusés, est négligeable en comparaison
avec la réponse lumineuse attribuée a I'énergie déposée par les protons de recul [22]. Pour cela, lors
de la simulation de la réponse lumineuse du scintillateur, nous simplifions en considérant uniquement
I'interaction des neutrons par diffusion élastique sur les protons.

En utilisant le tally F8, nous pouvons déterminer |'énergie déposée par les protons diffusés exprimée
en MeVep (équivalent protons). D’autre part, cette énergie déposée se transforme en lumiére émise
et sera exprimée en MeVee. Par définition, 1 MeVee (équivalent électron) correspond a la quantité de
lumiere produite par un électron de 1 MeV déposant son énergie dans le milieu. Donc, pour calculer
le rendement lumineux de I'énergie déposée par un proton de recul, nous ajoutons au tally F8 I'option
« Pulse Height Light Tally » (FT8 PHL) qui, d’apres le manuel du MCNP6.2, utilise par défaut le tally F6.
Ce dernier permet de mesurer le dép6t d'énergie moyenne dans une cellule. Le « Pulse Height Light
Tally » (FT8 PHL) permet au tally F8 de se baser sur le dépot d'énergie (ou la production de lumiére)
dans une ou deux régions, comme spécifié par un ou plusieurs tally F6. Le tally FT8 PHL dépend des
résultats du tally F6: étant donné que le tally F8 enregistre I'énergie a la fin de I'histoire d’une
particule, alors que les énergies enregistrées par le tally F6 sont accumulées pour chaque interaction
le long de la trajectoire d’une particule [23]. Par conséquent, le dépot d'énergie d'un ou de plusieurs
types de particules peut étre combiné, converti en lumiéere en appliquant une fonction de réponse du
détecteur (DRF-Detector Response Function) et affiché dans I'emplacement F8 approprié.

Depuis la sortie de la version MCNP6, le tally F8 a été amélioré pour permettre la spécification d'une
DRF intégré pour plusieurs types de détecteurs de particules. Pour les détecteurs a scintillation, la loi
de Birks est utilisée pour produire le rendement lumineux [24]. La formule utilisée est dérivée de
I’équation (lI-35) et représentée par I'équation (lI-36).

dL _ (dLy (dE S dE
(d_E) (E) dE) dx (11-35)

dx (1+kBE

. Ay s . d )z . .
Le terme de rendement lumineux par dép6t d'énergie ﬁ de I'’équation (11-35) est le DRF, tandis que

dE . T . .
le second terme T est déja calculé par MCNP6 en tant que pouvoir d'arrét. Les paramétres libres dans

I’équation (I1-35) sont réduits a deux constantes (Co et C;) pour I'implémentation dans MCNP6. Cp est
une constante de normalisation pour assurer une sortie en MeVee et C; (le facteur de quenching) peut
étre trouvée dans la littérature [25] pour un scintillateur donné ou ajustée a partir de données
expérimentales.

dL Co

dE (1 i ?1_5) (11-36)
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Les DRF implémentées dans MCNP6 sont disponibles pour différents types de détecteurs
commerciaux, par exemple un détecteur a gaz (3He), un scintillateur & cristaux inorganiques (Nal(Tl))
et un scintillateur en plastique (BC400). Malheureusement, il n'existe pas de DRF intégré pour le
scintillateur plastique utilisé dans le cadre de notre étude, car il ne s'agit pas d'un scintillateur
commercial. Pour cette raison, nous avons décidé d'utiliser en premiére approximation le DRF intégré
du scintillateur plastique BC400 (qui est supposé avoir une réponse sensiblement identique a notre
scintillateur) dans un premier temps, puisque notre objectif est d'appliquer le code de déconvolution
sur la réponse simulée du détecteur exprimée en lumiére émise (ou MeVee). L’ajustement de la
réponse lumineuse expérimentale de notre scintillateur plastique fait maison sera effectué dans le
chapitre 3. Le code MCNP suivant est un exemple de carte de tally F8 exécuté pour générer une
distribution d'impulsions a partir de I'énergie déposée par les protons de recul :

F6:h 1 S ici le tally F6 qui est utilisé par I'option PHL afin de créer des impulsions, ‘1’ est le numéro de
cellule sur laquelle le tally F6 est appliqué.

F8:h1

e801e*®1e31020i 12

FT8 PHL1 6 1 BC4-1 $ ‘1’ pour dire qu’on utilise un seul tally, ‘6’ spécifie le numéro du tally utilisé et
le deuxieme ‘1’ permet de désigner le premier ‘cell bin’, BC4-1 : désigne une fonction de réponse
définie par défaut dans MCNP6.2 pour le scintillateur commercial BC400.

Les nombres qui suivent le numéro de tally, FT et PHL, sont le numéro de tally F6 pour la région du
détecteur, suivi des numéros d'appariement du numéro de tally (6 ou 16) et du numéro de bin du tally.
BC4-1 est le descripteur du détecteur qui spécifie quelle fonction de réponse intégrée est appliquée.
Le manuel de MCNP6.2 [21] fournit plus de détails sur le paramétrage de I'option PHL. Dans les
simulations nous n’avons pas appliqué un seuil bas sur I'énergie de détection des protons et des
neutrons.

La Figure II-6, présente le spectre de hauteur en impulsion simulé du scintillateur plastique lors de
I'utilisation d'une source de neutrons 2°2Cf, avec et sans l'intégration de I'option PHL. En comparant les
deux courbes, nous pouvons observer I'effet d'extinction (quenching effect) de I'énergie déposée par
les protons en les convertissant en réponse lumineuse.

0.006 0.024
0.005 0.02
g g
X
2.0.004 —sans PHL %0.016
[=5 [=%
g =
30.003 50012 — Avec PHL
2 o
= -
o »
£0.002 £ 0.008
§ §
Z Z
0.001 0.004
0 0
0 05 1 15 2 25 3 35 4 45 5 55 6 0 05 1 15 2 25 3 35 4 45 5 55 6
Energie (MeVep) Energie (MeVee)

Figure 1I-6 A gauche : spectre en énergie de protons de recul de la source de neutrons 252Cf exprimé en
MeVep. A droite : spectre en énergie de protons de recul de la source de neutrons 252Cf exprimé en MeVee
en utilisant ['option PHL.

85



La spectrométrie neutronique appliquée sur des données simulées

11.2.4.3. Simulation de la fonction de réponse du scintillateur

Le spectre de hauteur en impulsion mesuré par le scintillateur, qui est désigné par le spectre en
énergie de protons de recul, n’est pas directement lié au spectre en énergie de neutrons incidents du
252Cf, Ce dernier doit étre déconvolué du spectre de hauteur en impulsion par I'intermédiaire d’une
matrice de réponse, comme décrit dans le paragraphe 1l.1.1. Chaque colonne de cette matrice
représente le spectre de hauteur en impulsion pour une énergie donnée de neutron incident. La
matrice de réponse est simulée en utilisant le méme modeéle décrit dans le paragraphe 11.2.4.2 et en
exposant le scintillateur a des sources de neutrons mono-énergétiques. La matrice de réponse utilisée
est de dimensions (1022x150). Les 150 colonnes correspondent aux 150 énergies de neutrons
incidents mono-énergétiques, qui sont comprises entre 0,1 MeV et 15 MeV avec un pas de 0,1 MeV.
Les 1022 lignes correspondent au nombre d’intervalles du spectre en énergie des protons de recul
associés a chaque énergie de neutrons. Les spectres de protons de recul ont des énergies comprises
entre 1keVee et 12 MeVee. La Figure II-7 donnent quelques exemples de courbes de réponse
simulées.
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Figure II-7 Spectres en énergie de protons de recul exprimés en MeVee extraits de la fonction de réponse
simulée par le code Monte Carlo MCNP6.2 pour le scintillateur plastique triple discriminant de 2 cm?>.
L'axe des ordonnées est présenté sur une échelle logarithmique.

11.2.4.4. Application des codes de déconvolution sur les données simulées

11.2.4.4.1. Application des codes de déconvolution pour la reconstruction du
spectre °2Cf simulée

Dans ce paragraphe, nous montrons les résultats de déconvolution du spectre en énergie de la source
252Cf en utilisant les trois codes MAXED, GRAVEL et MLEM. Pour effectuer la déconvolution, nous
injectons dans le code la fonction de réponse décrite dans le paragraphe 11.2.4.3 et le spectre en
énergie des protons de recul de la source 22Cf, décrit dans le paragraphe 11.2.4.2. Durant le processus
de déconvolution du 2°Cf, les bornes de l'intervalle en énergie utilisées, pour le spectre de hauteur en
impulsion, sont [0,001 MeVee ; 6,08 MeVee] pour MAXED et GRAVEL, et [0,001 MeVee ; 11,19 MeVee]
pour MLEM. La variation des intervalles d’énergie s'explique par le fait que, pour les cas de MAXED et
GRAVEL, nous devons appliquer un seuil haut en énergie a la premiéere valeur du spectre de hauteur
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en impulsion du %%Cf, ou le comptage des événements atteint zéro (dans notre cas, a 6,08 MeVee). En
revanche, lors de |'application de I'algorithme MLEM, nous devons fixer le seuil haut en énergie a la
premiere valeur ol le comptage des événements atteint zéro pour tous les spectres de hauteur en
impulsion de la fonction de réponse (dans notre cas, a 11,19 MeVee). Concernant le spectre d’entrée,
nous avons utilisé un spectre plat (amplitude constante et égale a un) comme information a priori dans
MAXED, et comme spectre initial dans GRAVEL. Les énergies de ce spectre plat sont comprises entre
100 keV et 15 MeV avec un pas de 100 keV. Pour MLEM le spectre d’entrée utilisé pour initialiser

, . , . , N 0 ..
I"algorithme est un spectre dont I'amplitude est égale a la valeur moyenne a} ), comme décrit dans le

paragraphe I1.1.4.

En complément du choix de I'information a priori et du spectre initial, la détermination du facteur y?
par degré de liberté, décrit dans I’équation (lI-2), joue un réle important dans la déconvolution des
spectres. Nous avons utilisé y?> comme paramétre d'arrét pour MAXED et GRAVEL. Au fur et 3 mesure
du traitement, GRAVEL permet de visualiser la valeur de y? atteinte aprés chaque itération. Au cours
de la déconvolution, le facteur y? diminue rapidement jusqu'a atteindre une valeur limite. A partir de
cette valeur, il va avoir tendance a diminuer lentement (I'écart entre deux valeurs ){2 consécutives est
inférieur a 0,1) et des oscillations dans le spectre en énergie de neutrons commencent a augmenter.
Cette valeur limite est la valeur finale de y? qui peut étre utilisée dans GRAVEL. Pour MAXED, on peut
utiliser la méme valeur de y? trouvée pour GRAVEL. La valeur initiale du critére d'arrét utilisé pour
MLEM est le nombre d'itérations atteint par GRAVEL 2 la valeur finale de 2. Nous réduisons ensuite le
nombre d'itérations jusqu'a ce que le spectre obtenu ne présente plus d'oscillations.

Afin d’évaluer et comparer les différents résultats de déconvolution obtenus par les trois codes
MAXED, GRAVEL et MLEM, nous avons calculé I'erreur quadratique moyenne (EQM) qui doit tendre
vers 0, représentée par I'équation (I1-37), entre les spectres déconvolués et les spectres de référence
fournis par I'Organisation Internationale de Normalisation (ISO) [26].

éV_l(fisolution _ ﬁréférence)z

i (1I-37)
N

EQM =

e Déconvolution du spectre 2°2Cf en utilisant MAXED et un spectre plat comme spectre a priori

Dans cette partie nous montrons les résultats de déconvolution du %2Cf en utilisant le code MAXED
avec en spectre d’entrée un spectre plat. La Figure 1I-8 (a gauche) montre une comparaison entre le
spectre de protons de recul simulé (désigné par measured, en bleu) et le spectre de protons de recul
calculé par MAXED apreés la premiere itération (désigné par estimated default, en rouge). La Figure I1-8
(a droite) montre une comparaison entre le spectre de protons de recul simulé (désigné par measured,
en rouge) et le spectre de protons de recul calculé par MAXED aprés 1750 itérations (désigné par
estimated output, en rouge). La Figure 11-9 montre le spectre en énergie de neutrons du %*Cf
déconvolué par MAXED et comparé au spectre 2°2Cf 1SO. Nous notons que la différence la plus
significative entre le spectre de référence et le spectre déconvolué se trouve a basse énergie
(<400 keV). On peut constater que le spectre obtenu est en bon en accord avec le spectre 22Cf de
référence, avec une valeur EQM=1,068x107°.
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Figure II-8 Une comparaison entre le spectre de protons de recul simulé et le spectre calculé par MAXED
a la premiere itération (figure en haut, courbe rouge) et apres 1750 itérations (figure en bas, courbe

0.04

0.035

0.03

0.025

0.02

0.015

Nombre de coups normalisé

rouge).

MAXED (1750 itérations)

—Référence

—MAXED

2 4 6 8 10 12 14
Energie (MeV)

Figure 11-9 Comparaison entre le spectre en énergie 2>°Cf reconstruit par MAXED et le spectre utilisé dans

la simulation (spectre ISO).
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e Déconvolution du spectre 5Cf en utilisant GRAVEL et un spectre plat comme spectre initial

Dans cette partie nous montrons les résultats de déconvolution du 252Cf en utilisant le code GRAVEL
avec en spectre d’entrée un spectre plat. Le spectre de protons de recul calculé par le code a
I'initialisation (estimated default) est présenté sur la Figure 11-10 (a gauche) et comparé avec le spectre
de protons de recul simulé (measured). La Figure 1I-10 (a droite) montre le spectre de protons de recul
calculé par le code aprés 25 itérations (estimated output). Le spectre du 2>*Cf obtenu, illustré sur la
Figure II-11, est en bon accord avec le spectre du %2Cf de référence avec une valeur EQM=1,254x10°°.
Il convient de noter que des performances similaires sont observées entre GRAVEL et MAXED, en
comparant les valeurs de EQM obtenues par les deux codes pour reconstruire le spectre en énergie du
252Cf et en utilisant un spectre plat en tant que spectre d’entrée.
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Figure II-10 Comparaison entre le spectre de protons de recul simulé et le spectre calculé par GRAVEL
apres une seule itération (figure en haut, courbe rouge) et apres 25 itérations (figure en bas, courbe
rouge).
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Figure II-11 Comparaison entre le spectre en énergie 2>2Cf reconstruit par GRAVEL et le spectre utilisé
dans la simulation Monte Carlo (spectre ISO).

e Déconvolution du spectre 2°*Cf en utilisant I’algorithme MLEM et un spectre plat comme spectre
initial

Le spectre en énergie du 2>Cf présenté sur la Figure 11-12 est reconstruit avec I'algorithme MLEM en
utilisant un spectre plat en tant que spectre d’entrée et en effectuant 8 itérations. Le spectre en
énergie du 2°2Cf reconstruit est en trés bon accord avec le spectre de référence, avec EQM=6,306x10"
8, En comparant la valeur de EQM des trois méthodes MLEM, MAXED et GRAVEL ainsi que le nombre
d’itérations effectué, nous constatons qu’en initialisant les trois codes avec un spectre plat, MLEM est
plus performant que les deux autres méthodes.
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Figure II-12 Comparaison entre le spectre en énergie 2°2Cf reconstruit par MLEM et le spectre utilisé dans
la simulation Monte Carlo (spectre ISO).
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e Déconvolution du spectre 22Cf en utilisant MAXED, GRAVEL et MLEM avec un spectre de Watt
comme spectre a priori pour MAXED et comme spectre initial pour GRAVEL et MLEM

Afin d’étudier l'effet des spectres a fournir en entrée sur les performances des trois codes de
déconvolution, nous avons utilisé en tant que spectre d’entrée un spectre de Watt qui differe du
spectre de fission de Watt du 2°2Cf, comme le présente la Figure 11-13. Les valeurs des paramétres a et
b du spectre de Watt utilisé sont respectivement 0,9 et 1,8. Les résultats des trois méthodes de
déconvolution pour la reconstruction du spectre en énergie du 2°2Cf, en utilisant en tant que spectre
d’entrée un spectre de Watt, sont présentés sur la Figure II-14. Le Tableau II-2 montre pour chaque
spectre déconvolué, en fonction du spectre d’entrée utilisé, le nombre d'itérations effectuées et la
valeur de EQM qui quantifie I'accord entre le spectre calculé et le spectre déconvolué. Nous
remarquons que l'utilisation d'un spectre de Watt comme spectre a priori, ou initial, améliore les
résultats pour les trois codes de déconvolution, méme s'il ne s'agit pas du spectre de Watt correct.
Cette amélioration est significative pour MAXED (AEQM=7,662x107) plus que pour GRAVEL
(AEQM=1,320x107) et MLEM (AEQM=1,939x107). Ce résultat montre que MAXED est plus sensible au
spectre d'entrée que GRAVEL et MLEM. En revanche, si on compare les critéres de performance EQM
et le nombre d'itérations effectuées, montrés dans le Tableau II-2, I'algorithme MLEM présente la
valeur d’EQM la plus faible par rapport aux deux autres codes. Ce résultat confirme que MLEM est plus
performant que MAXED et GRAVEL dans la reconstruction de la source de neutrons de fission
spontanée, quel que soit le type de spectre d’entrée employé.
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Figure II-13 Comparaison entre le spectre de Watt utilisé comme spectre d'entrée (ligne pointillée) et le
spectre de fission 22Cf ISO, utilisé comme spectre d’entrée dans les simulations Monte Carlo (ligne
continue).
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Figure Il-14 Déconvolution des spectres simulés de >>°Cf en utilisant MAXED (gauche), GRAVEL (milieu),
et MLEM (droite). Le spectre d'entrée est un spectre de Watt.

Methode de MAXED GRAVEL MLEM
déconvolution
erformances Nombre EQM Nombre EQM Nombre EQM
, . d’itérations d’itérations d’itérations
Spectre d’ent
Spectre plat 1750 1,07x106 25 1,25x10% 8 6,31x108
Spectre de Watt 800 9,14x10°7 10 1,12x10® 4 4,10%x10°8

Tableau II-2 Synthese des criteres de performance de MAXED, GRAVEL et MLEM pour reconstruire le
spectre de la source 2*°Cf.

1.2.4.4.2.
spectre simulé d'une source d’AmBe

Application des codes de déconvolution pour la reconstruction du

Dans ce paragraphe, nous étudions les performances des trois codes de déconvolution pour
reconstruire le spectre en énergie d’une source neutronique de type (a, n). La source retenue est une
source d’AmBe dont le spectre en énergie est plus complexe que celui du 2*2Cf. Pour faire la
reconstruction, nous avons considéré la méme fonction de réponse et le méme modele de simulation
que ceux utilisés pour la reconstruction du spectre en énergie du #*Cf. Pour la déconvolution de
I'AmBe, les bornes de l'intervalle d'énergie pour le spectre de hauteur en impulsion sont
[0,001 MeVee ; 7,70 MeVee] pour MAXED et GRAVEL, et [0,001 MeVee ; 11,19 MeVee] pour MLEM.
La Figure II-15 et la Figure II-16 montrent les spectres déconvolués de la source AmBe en utilisant
respectivement pour les spectres d’entrée un spectre plat et un spectre de Watt.

En comparant les criteres de performance présentés dans Tableau II-3, nous avons obtenu la méme
conclusion pour la déconvolution de la source d’AmBe que pour la source de 2°%Cf : le spectre d’AmBe
déconvolué en utilisant MLEM est en meilleur accord avec le spectre de référence (EQM= 2,358x107)
que pour les spectres d’AmBe déconvolués par GRAVEL (EQM=6,129x107) et MAXED (EQM =7,219x10"
7). Cependant, l'initialisation des trois codes de déconvolution avec un spectre de Watt pour la
déconvolution du spectre d’AmBe donne une amélioration moins significative que celle observée dans
la déconvolution du spectre #2Cf.
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Figure II-15 Déconvolution de spectres simulés d'’AmBe en utilisant MAXED (a gauche), GRAVEL (au
milieu) et MLEM (a droite). Le spectre d'entrée est un spectre plat.
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Figure II-16 Déconvolution de spectres simulés d'’AmBe en utilisant MAXED (a gauche), GRAVEL (au
milieu) et MLEM (a droite). Le spectre d'entrée est un spectre de Watt.

Methode de MAXED GRAVEL MLEM

déconvolution
rformances
Nombre Nombre Nombre

Spectre d’itérations EQM d’itérations EQM d’itérations EQM
d’entrée

Spectre plat 2050 7,50x107 350 6,28x107 200 2,40%x107

Spf/‘\’/gg de 400 7,22x107 350 6,13x107 200 2,36x107

Tableau II-3 Syntheése des critéres de performance de MAXED, GRAVEL et MLEM pour reconstruire le
spectre de la source AmBe.
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I1.3. Synthese du chapitre 2

Dans ce chapitre nous avons montré a l'aide de la simulation Monte Carlo, la faisabilité de la
spectrométrie neutronique en utilisant un scintillateur plastique de volume actif 2 cm3. Nous avons
testé et comparé les performances de trois codes de déconvolution, MAXED, GRAVEL et MLEM pour
reproduire le spectre en énergie de deux types différentes de sources neutroniques 2°*Cf et AmBe.

Les codes MAXED, GRAVEL et MLEM ont été appliqués aux spectres de hauteur en impulsion simulés
avec le code MCNP6.2 et correspondant a un scintillateur plastique triple discriminant fabriqué au CEA
List et de volume actif 2 cm?3. En utilisant un spectre plat comme spectre d’entrée dans les trois codes
de déconvolution, un bon accord (EQM <1,254x10®) avec le spectre ISO de référence a été obtenu
pour la déconvolution de la source de neutrons %°2Cf. Les résultats de déconvolution du spectre en
énergie du 2°2Cf sont améliorés, avec (EQM<1,122x10®), en utilisant un spectre de Watt moyen comme
spectre d’entrée. Pour les sources de neutrons (o, n) avec des spectres d'énergie plus complexes
comme AmBe, la procédure de déconvolution donne également un bon accord (EQM <7,502x107)
avec le spectre 1SO de référence, et de meilleurs résultats (EQM <7,219x107) sont obtenus en
considérant un spectre de Watt comme spectre d’entrée. D'autre part, nous pouvons noter qu’en
comparant les critéres de performance (nombre d’itérations effectuées et valeurs de EQM), MLEM est
toujours plus performant que MAXED et GRAVEL, quel que soit le type de source de neutrons et le
spectre d’entrée employé.

Dans le chapitre suivant, nous appliquerons ces codes de déconvolution sur des données
expérimentales en utilisant les deux sources neutroniques disponibles au laboratoire, a savoir le Cf
et '’AmBe, ainsi que le générateur de champs neutroniques mono-énergétiques d’Amande. Dans ce
cas, nous avons besoin d'une connaissance précise de la matrice de réponse du scintillateur plastique
développé par le laboratoire. A cette fin, une matrice de réponse expérimentale sera déterminée pour
ce détecteur, en utilisant des sources de neutrons et de protons mono-énergétiques. Par conséquent,
dans le code de déconvolution, nous utiliserons un spectre de hauteur en impulsion mesuré et une
fonction de réponse du détecteur simulée et optimisée par la fonction de réponse mesurée.
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Chapitre Ill. La spectromeétrie neutronique

appliquée sur des données mesurées

Ce chapitre met en évidence les capacités des scintillateurs plastiques chimiquement modifiés en
tant que spectrometres neutroniques. Nous présentons la mise en place de la chaine d'acquisition et
son étalonnage en utilisant des sources gamma, ainsi que des générateurs de neutrons et de protons
mono-énergétiques. Enfin, nous présentons les résultats de la spectrométrie neutronique obtenus en
déconvoluant des spectres de protons de recul mesurés provenant des deux sources neutroniques
252Cf et AmBe, ainsi que le spectre de neutrons mono-énergétiques du faisceau d’Amande.

l1l.1. Description du prototype expérimental

Dans ce paragraphe, nous parlerons de la premiére chaine de mesure mise en place pour la détection

des neutrons a I'aide d’un détecteur de type scintillateur plastique. La configuration expérimentale

illustrée sur la Figure Ill-1 est construite autour des éléments suivants :

e Le dispositif expérimental comprend un monobloc de scintillateur plastique d’un volume d’environ
2 cm3. Ce scintillateur peut étre double ou triple discriminant :

@)

Le scintillateur double discriminant de forme cylindrique (de rayon 0,6 cm et de hauteur 2 cm)
est présenté sur la Figure 1ll-2 (a gauche). C’est un scintillateur organique plastique en
polystyrene capable de discriminer le signal gamma du signal neutron rapide et dont la
composition chimique est rappelée dans le Tableau llI-1. Ce scintillateur fabriqué au CEA List
[1,2], est formé de 61,49% de monomeére (styréne), 23,06% de fluorophore primaire 2,5-
diphenyloxazole (PPO), 15,37% de réticulant 1,4-butanedioldimetacrylate, 0,073% de
fluorophore secondaire, et 9,10-diphenylantracéne (DPA).

Le scintillateur triple discriminant est un scintillateur de forme cubique (de surface 1 cm? et de
hauteur 1,5 cm). C’est un scintillateur organique plastique capable de discriminer les signaux
provenant des rayonnements gamma, des neutrons rapides et des neutrons thermiques. Ce
scintillateur fabriqué au CEA List est formé de 73,15% de styréne, 8,13% d’acide
méthacrylique, 16,26% de PPO, 0,024% de 1,4-Bis(5-phenyl-2-oxazolyl)benzene (POPOP) et
2,44% de Lio—valerate (LiaVal). Sa composition chimique est rappelée dans le Tableau IlI-1 [3].
Le scintillateur triple discriminant, contrairement au scintillateur double discriminant, a la
capacité non seulement de mesurer I'énergie des neutrons rapides, mais également de
détecter les neutrons thermiques tout en fournissant une mesure de comptage de ces
neutrons thermiques. Bien que I'inclusion de la composante thermique des neutrons n'ait pas
d’impact direct sur la mesure de la spectrométrie neutronique, elle présente l'avantage
d'accrofitre la sensibilité du détecteur en ajoutant a la détection de la signature des neutrons
rapides la signature des neutrons thermiques, ce qui, a son tour, améliore la sensibilité de la
mesure d'imagerie neutronique. Dans les travaux de ce chapitre, nous allons présenter les
résultats expérimentaux du prototype du spectrométre neutronique formé du scintillateur de
type triple discriminant. Dans certaines situations, nous aurons également recours au
scintillateur double discriminant a des fins de comparaison.

e Une matrice (2x2) de photomultiplicateurs de silicium (SiPM) de type ARRAYJ-60035-4P-PCB
d’Onsemi [4] pour convertir la lumiere émise par le scintillateur en signal électrique.
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e Une interface en graisse silicone pour relier optiquement les scintillateurs aux
photomultiplicateurs.

e Une enveloppe en Téflon, en ruban adhésif métallique, et parfois en feutrine adhésive noire pour
assembler le scintillateur avec le SiPM. En plus, il permet de réfléchir la lumiere émise par le
scintillateur et empécher la lumiére extérieure de rentrer dans le scintillateur.

e Une carte électronique congue pour une matrice SiPM (2x2) pour assurer la lecture des signaux du
SiPM et les transmettre au numériseur [5].

e Un numériseur CAEN DT5743 [6] pour convertir le signal d’entrée en données numériques. Il
stocke les données pour une analyse et un affichage ultérieurs.

e Un logiciel CAEN «WaveCatcher» [7] qui permet de paramétrer le numériseur DT5743, afficher et
enregistrer les signaux de tension.

e Un générateur de tension CAEN DT5485P [8], spécialement congu pour la polarisation du SiPM, en
générant une tension continue entre 25 Vet 30 V.

e Une boite noire étanche a la lumiere pour protéger le systeme d’un parasitage par de la lumiere

visible.
WaveCatcher software
CAEN CAEN regulater
digitizer DT5485

DT5743

—

——

\ Plastic scintillator
' +SiPM

Figure IlI-1 Photographie de la chaine d’acquisition.
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Figure Ill-2 A gauche photographie du scintillateur cylindrique double discriminant. A droite
photographie du scintillateur cubique triple discriminant.

Element C H N (0] Li
Scintillateur double
. L 85,3 7,15 1,46 6,09 _
Fractions discriminant
massiques (%)| Scintillateur triple
89,02 7,21 2,53 1,06 0,053

discriminant

Tableau IlI-1 Composition chimique des scintillateurs plastiques double et triple discriminant développés
par le CEA List.

Le scintillateur est relié optiquement au SiPM, en utilisant une interface optique en graisse silicone,
afin de maximiser la transmission des photons de scintillation. Les raisons principales pour lesquelles
nous avons choisi d’utiliser ce type de photodétecteur sont liées a son faible encombrement et a son
fonctionnement a basse tension (par comparaison aux photomultiplicateurs PMT, nécessitant une
alimentation de plusieurs centaines de kilovolts). Le SiPM est congu pour fonctionner en mode Geiger
ou la cathode doit étre polarisée positivement par rapport a I'anode au-dessus de la tension de
claguage. SenslL, appartenant désormais au groupe Onsemi [4] est I'un des principaux fabricants de
SiPM a I’heure actuelle. SensL propose plusieurs méthodes pour le développement du circuit
électronique de lecture du SiPM [5]. La Figure 11l-3 montre le circuit électronique choisi. La Figure Ill-4
montre le montage expérimental de la carte électronique précédemment développé pendant des
travaux de thése réalisés au CEA List [9]. Les différents composants schématisés sur la Figure IlI-4
peuvent étre regroupés au sein d’une carte électronique comme le montre la Figure IlI-5. Cette carte,
fabriquée au laboratoire CEA List, est congue pour une référence précise de la matrice SiPM (2x2),
ARRAYJ-60035-4P-PCB, mais peut étre adaptée a différents modéles de matrice de SiPM.

Il estimportant de noter que le prototype décrit dans ce paragraphe (lIl.1. ) (comprenant une matrice
SiPM de dimensions 2x2 et un monobloc de scintillateur plastique de 2 cm?3, avec une discrimination
double ou triple) sera utilisé pour touts les essais expérimentaux mentionnées dans les prochaines
parties de ce chapitre.
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Générateur
de tension

R
VWA
C

A —{

/ '} R=50R

4§

oV

[_~ C=10nF (50V)
SiPM

Figure lll-3 Schéma de l'électronique de mesure. Le SiPM est symbolisé par la photodiode.
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Figure Ill-6 Régulateur haute tension DT5485 commercialisé par CAEN [8]

l1l.2. Etalonnage du scintillateur plastique a l'aide de sources
gamma

Dans ce paragraphe nous étudions la réponse du scintillateur plastique aux rayonnements gamma
afin d’étalonner le détecteur a I'aide de sources gamma et étudier sa résolution en énergie. Le
processus d'étalonnage en énergie gamma permet d’exprimer en MeVee le spectre en hauteur
d’impulsion mesuré. Il convient de rappeler que 1 MeVee correspond a 1 MeV d'énergie déposée par
un électron dans le scintillateur.

111.2.1. Interaction des rayonnements gamma dans le scintillateur plastique

Les rayonnements gamma interagissent dans les scintillateurs de trois maniéres différentes : par effet
photoélectrique, par diffusion Compton et ou bien par création de paires électron-positon. Le type de
réaction qui se produit dépend a la fois du numéro atomique des matériaux cibles et de I'énergie des
photons gamma, comme nous pouvons le voir sur la Figure IlI-7. Dans le cas des scintillateurs
organiques, en raison du faible numéro atomique de leurs éléments chimiques (Z<8), I'effet Compton
prédomine pour les rayonnements gamma dont les énergies sont supérieures a 100 keV, tandis que
|'effet photoélectrique prédomine pour les rayonnements gamma d'énergies inférieures a 100 keV. En
conséquence, dans le cas des rayonnements gamma avec une énergie d'environ quelques centaines
de keV, nous détectons principalement les fronts Compton plutét que les pics d’absorption totale.
Cette observation est confirmée dans la suite du paragraphe lIl.2., en étalonnant les spectres mesurés
des sources gamma *’Na et ¥’Cs.

Un deuxieme comportement des scintillateurs organiques ayant un impact notable sur les mesures
est d0 a leur résolution en énergie dégradée. En conséquence, le maximum Compton (CM), qui
représente la vraie énergie déposée par la particule ionisante, comme illustré sur la Figure Ill-8, ne
correspond plus au front Compton théorique (CE). D’aprés la référence [10], les paramétres qui
affectent la résolution énergétique et qui sont responsables de I'élargissement des spectres sont :

e Fluctuation de la génération de lumiere pour un méme dépét d’énergie,
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e Non-proportionnalité de la réponse lumineuse,
e Fluctuation statistique de la collecte des charges dans le SiPM,
e Bruit électronique résultant du détecteur et de I'’ensemble des composants électroniques associés.

e v rronme v rrron ¢ Trrim

120 - —

100 - -

- Effet Création =

80 — photoélectrique de paires -

7, 60 = -

40 - -

- Effet Compton —

20 - -

0 I T O N I

0,01 0,05 0,1 05 1 5 10 50 100

hv (MeV)

Figure Ill-7 Interactions entre rayonnement gamma et matiere en fonction du numéro atomique Z et de
['énergie des photons [11].
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Figure I1I-8 Spectre gamma mesuré pour le scintillateur liquide BC501A exposé a une source de 3’Cs
[12].

111.2.2. Présentation des spectres gamma mesurés

En utilisant la chaine d’acquisition décrite dans le paragraphe Ill.1., nous montrons les résultats des
mesures faites en exposant le scintillateur plastique triple discriminant aux sources gamma suivantes :
22Na, 137Cs, 2*1Am, °Co, 1¥3Ba et °2Eu. Les énergies principales des rayonnements gamma émis par ces
radionucléides sont rappelées dans le Tableau IlI-2. Suite a I'interaction du rayonnement au sein du
détecteur, le processus lumineux se résume principalement a I'excitation des électrons qui émettent
de la fluorescence en retombant a I'état d’équilibre. La lumiere émise est ensuite détectée par les SiPM
et est transformée en signal électrique. Les spectres mesurés sont exprimés en charge totale (Qiot) qui
est par définition I'intégrale de I'impulsion mesurée. La Figure 111-9 montre les spectres en charge totale
(Quot) mesurés en utilisant les sources 2Na et *’Cs. Les rayonnements gamma émis par ces sources
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radioactives, dont les énergies sont supérieures a 100 keV, interagissent avec le détecteur en déposant
une partie de leur énergie par effet Compton. Les valeurs Qit mesurées sont proportionnelles aux
énergies déposées dans le détecteur et les pics ajustés dans les spectres de Qiot correspondent aux
énergies des maxima Compton. La Figure 11I-10 montre le spectre de la source d’?*!Am qui émet des
rayonnements gamma d’énergie 59,5 keV et la répartition des Qi observés correspond au pic
d’absorption totale. Les valeurs des énergies des maxima Compton (CM) ainsi que la résolution en
énergie du détecteur peuvent étre extraites en utilisant une méthode itérative pour ajuster les
spectres simulés aux spectres mesurés, comme nous le montrerons dans les paragraphes 111.2.3 et
1.2.4.

Source gamma Energie (keV) Intensité (%)
2Na 511,00 180,70
1274,53 99,94
B1Cs 661,65 85,05
21Am 59,54 35,92
%Co 1332,49 99,98
1173,23 99,85
356,01 62,05
81,00 33,31
13383 302,85 18,31
383,85 8,94
276,40 7,13
121,80 28,41
344,28 26,59
1 408,01 20,85
1826y 964,08 14,50
1112,08 13,41
778,90 12,97
1 085,84 10,13
244,70 7,55

Tableau IlI-2 Energies principales des rayonnements gamma émis par les radionucléides °Na, '3”Cs,
241Am, ©0Co, "33Ba, et "*2Eu classées par intensité d'émission décroissante [13].
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Figure I1I-9 A gauche : spectre de hauteur en impulsion mesuré en utilisant la source 2?Na. A droite :
spectre de hauteur en impulsion mesuré en utilisant la source ¥Cs.
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Figure I1I-10 Spectre de hauteur en impulsion mesuré en utilisant la source >’Am.

L'absence de pic d’absorption totale et la faible résolution en énergie des scintillateurs plastiques
rendent ces derniers intrinséquement peu performants pour la spectrométrie gamma, notamment
dans le cas des radio-isotopes émettant des rayonnements avec des énergies proches. Cela se traduit
par la complexité d‘analyse de ces spectres (déconvolution des régions d’intérét correspondant aux
énergies des fronts Compton) comme le montre la Figure 11I-11 en utilisant les sources **Ba, %°Co et
152EU.
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Figure Ill-11 De gauche a droite : spectres gamma mesurés en utilisant les sources '*>Ba, °°Co et "*?Eu.

111.2.3. Simulation des spectres en énergie déposée pour des sources
gamma avec MCNP6.2

Dans ce paragraphe, nous montrons les résultats de simulations des spectres en énergie en utilisant
un scintillateur plastique triple discriminant exposé aux sources gamma. Le but sera d’ajuster les
spectres simulés aux spectres mesurés afin d’étalonner précisément le détecteur ainsi que déterminer
sa résolution en énergie en calculant les valeurs de la GEB (Gaussian Energy Broadening), présentée
dans le paragraphe 111.2.4.1. Les spectres simulés de dépot d’énergie pour des sources gamma,
présentés sur la Figure IlI-12 et la Figure 1ll-13 ont été obtenus avec MCNP6.2. Le fichier d’entrée
contient I'énergie des photons incidents ainsi qu’'une description simplifiée de la géométrie du
détecteur et de ses propriétés. Au niveau des caractéristiques introduites dans la simulation, le
détecteur simulé a le méme volume actif (2 cm?3) et la méme composition chimique que le scintillateur
plastique triple discriminant utilisé expérimentalement. Pour la carte d’énergie, nous utilisons le tally
F8, qui permet d’enregistrer I'énergie déposée par la particule au sein d’une cellule donnée, et sans
prendre en considération pour I'instant la fonction GEB.
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Figure lll-12 De gauche a droite : spectre de dépét d'énergie des sources ?’Na, '3”Cs, et %4Am, sans
prendre en compte la fonction GEB.
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Figure lll-13 De gauche a droite : spectre de dépét d'énergie des sources °°Co, '33Ba, et '°?Eu, sans prendre
en compte la fonction GEB.

D’apres les spectres en énergie obtenus par simulation, nous confirmons que les rayonnements
gamma provenant des sources *’Na et 13’Cs, dont I’énergie est supérieure a 100 keV, interagissent dans
le détecteur principalement par effet Compton. A l'inverse, les rayonnements gamma émis par I’?**Am,
dont |‘énergie est inférieure a 100 keV, sont pour la plupart totalement absorbés par le détecteur,
principalement par effet photoélectrique. Dans les spectres en énergie correspondant aux sources
13383, 89Co et 1°2Eu, présentés sur la Figure 11I-13, nous remarquons que les différents fronts Compton
correspondant aux principales énergies des rayonnements gamma émis sont bien séparées, ce qui
n’est pas le cas dans les spectres correspondant aux valeurs de Qi+ mesurés (Figure IlI-11). Ceci
s’explique par le fait que le code de calcul MCNP6.2 simule la réponse du détecteur sans tenir compte
de sa résolution en énergie qui se traduit par un élargissement des pics observés. Dans le paragraphe
[11.2.4 nous présenterons la méthode utilisée pour prendre en compte la résolution en énergie dans les
simulations, afin que ces derniéres soient comparables aux données mesurées.

111.2.4. Etude de la résolution en énergie du détecteur

111.2.4.1. Méthode de détermination de la résolution en énergie décrit par FWHM

Pour prendre en compte la dégradation de la résolution en énergie des détecteurs dans les
simulations, le code MCNP6.2 fournit une méthode d’ajustement par I'intermédiaire de la carte FT8
GEB. Cette derniere permet de reproduire I'effet d’élargissement gaussien des pics et d’aboutir a une
résolution en énergie plus proche de la valeur réelle. Cette méthode consiste a calculer la largeur a mi-
hauteur (FWHM) des pics mesurés, afin de déterminer un jeu de trois parameétres. Ces parametres
seront ensuite injectés dans la simulation. Dans MCNP6.2, cette méthode est implémentée par la
formule (I1l-1) qui décrit I'élargissement a mi-hauteur des pics en énergie :

FWHM = a + b\ E + cE? (-1

D’autre part, il y a plusieurs méthodes pour déterminer la largeur a mi-hauteur mesurée sur les
spectres expérimentaux et cela dépend de I'énergie des photons interagissant dans le détecteur. Aux
basses énergies de photons incidents (<100 keV), la résolution en énergie est calculée a partir de la
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formule (11I-2) ou C,,, 4t FWHM représentent respectivement la valeur moyenne et la largeur a mi-
hauteur de la gaussienne ajustée au pic d’absorption totale.
AE  FWHM
E - Co (l-2)

Au dessus de 100 keV, la résolution en énergie est calculée a partir de la relation empirique (l1I-3),
ou Cpqx représente la valeur moyenne de la gaussienne ajustée au maximum Compton et C1/2Ia

position a la moitié du maximum [14].

ﬁ -1 5C1/2 - Cmax
E ’ Cl/z (1-3)

111.2.4.2. Méthode Monte Carlo itérative pour le calcul de la GEB
Pour déterminer les paramétres de la GEB qui seront introduits dans la simulation et qui décriront la

résolution en énergie du détecteur, nous appliquons une méthode itérative mentionnée dans la
référence [15] et décrite par la Figure 11I-14.

Spectre en énergie mesuré

Déterminer les parametres de
la GEB et les introduire dans
les simulations

|
[ Re-éetalonnage ]

v

Veérifier 'accord simulation/
mesure

Acceptable

Déterminer la
meilleure courbe
d’étalonnage

Figure llI-14 Méthode itérative Monte Carlo visant a déterminer les parametres optimaux de la GEB.

Cette méthode consiste a étalonner le détecteur, en utilisant tout d’abord des parameétres de la GEB
issus de la littérature, afin de pouvoir partir d’'une simulation plus proche de la réalité. Nous simulons
les spectres en énergie déposée, en utilisant les mémes sources gamma utilisées en mesure, et en
introduisant dans le fichier MCNP6.2 d’entrée, les parameétres de la GEB (a=0,0062, b=0,0537, et
¢=0,9957) issus de la littérature [16]. Les spectres en énergie simulés sont exposés sur la Figure 11I-15
et la Figure IlI-16. Nous remarquons, dans les spectres présentés, |'effet de la GEB qui se traduit par un
élargissement gaussien des pics d’intérét.
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Figure lll-15 De gauche a droite : spectres en énergie simulés pour le scintillateur plastique exposé aux
sources #Na, '3’Cs et #TAm.
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Figure IlI-16 De gauche a droite : spectres en énergie simulés pour le scintillateur plastique exposé aux
sources %°Co, '*3Ba, et "*’Eu.

A partir de ces spectres en énergie simulés des sources ?>Na, **’Cs et *!Am, en les comparant avec
les spectres mesurés en Qi présentés sur la Figure 111-9 et la Figure 11l-10, nous pouvons générer la
premiere courbe d’étalonnage en énergie, présentée sur la Figure IlI-17. Ensuite, nous appliquons sur
les données mesurées la courbe d’étalonnage qui relie les Qi aux énergies déposées dans le
scintillateur et qui sont exprimées en keVee. Les spectres en énergies mesurés et étalonnés sont
présentés sur la Figure I11-18 et |a Figure 111-19. A I'aide des spectres mesurés et étalonnés des sources
22Na, 137Cs et **Am, nous calculons de nouveaux paramétres de la GEB (a, b, et c) pour réactualiser
ceux utilisés dans la simulation, et qui sont issus initialement de valeurs de la littérature. Pour calculer
les parametres (a, b, et c) a partir des spectres mesurés, nous utilisons les formules (l11-2) et (l1I-3), et
nous suivons la méthode expliquée dans le paragraphe 111.2.4.1.
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Figure lll-17 Courbe d'étalonnage en équivalent électron issue de la comparaison entre les Qi mesurés
et les spectres en énergie simulés.

Les parametres de la GEB sont calculés en faisant un ajustement des points donnant I’élargissement
de la gaussienne pour une énergie donnée et en appliquant I’équation (l1l-1) comme l'illustre la Figure
[1I-20. Des nouveaux spectres sont simulés en utilisant les nouveaux parameétres calculés a partir des
spectres mesurés (a=0,0099 b=0,1050, et ¢=0,0001). Une deuxieme courbe d’étalonnage est ainsi

Premiere courbe d'étalonnage
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10 15
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générée en comparant les spectres mesurés avec les nouveaux spectres simulés.

Un étalonnage est de nouveau fait a chaque fois que de nouveaux parameétres de la GEB sont issus
des spectres mesurés. Le processus itératif s’arréte une fois que les spectres en énergie simulés sont
en accord avec les spectres en énergie mesurés. Cet accord peut étre vérifié en calculant le coefficient

de détermination R? entre les spectres simulés et mesurés.
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Figure IlI-19 De gauche a droite : spectres en énergie mesurés pour le scintillateur plastique exposé aux
sources %°Co, '*3Ba, et "*’Eu.
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Figure IlI-20 Distribution de la largeur a mi-hauteur obtenue par le scintillateur en fonction de ['énergie
des rayonnements gamma

Apres deux itérations, nous avons obtenu un bon accord entre les spectres simulés et les spectres
mesurés, comme l'illustrent la Figure 111-22 pour la source ?Na (R? = 0,966), la Figure 111-23 pour la
source ¥’Cs (R? = 0,962), et la Figure lll-24 pour la source **Am (R? = 0,899). La courbe
d’étalonnage finalement obtenue est présentée sur la Figure 11I-21. Les résultats obtenus montrent
gue cette méthode itérative peut étre utilisée pour étalonner avec précision I'énergie du détecteur et
rapprocher la simulation du détecteur de la réalité expérimentale. Une fois I’étude de la réponse du
scintillateur plastique aux rayonnements gamma achevée, nous focaliserons la suite des travaux sur la
réponse de ces détecteurs aux neutrons. Le but sera de déterminer la réponse lumineuse des protons
de recul induits par les neutrons.
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Figure IlI-21 Courbe d'étalonnage finale en équivalent électron issue de la comparaison entre les Qtot
mesurés et les spectres en énergie simulés
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Figure IlI-22 Comparaison entre les spectres en énergie du *’Na mesuré et simulé

111



La spectrométrie neutronique appliquée sur des données mesurées

0.003

0.0025

0.002

0.0015

0.001

Nombre d'événements normalisé

0.0005

Figure

0.006

é

0.005

1S

ts normal
Q
Qo
Q
NN

’

evenemen

0.002

Nombre d'é
o
(@]
o
=

Césium_137

[ —Mesure

T ——Simulation

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900

Energie (keV)
I1I-23 Comparaison entre les spectres en énergie du '3’Cs mesuré et simulé
Américium_241

[ —Mesure

T ——Simulation
. , , ol .".Tuaau Abhal . anl I-: 1 L L 1

0 50 100 150 200 250

Energie (keV)

Figure IlI-24 Comparaison entre les spectres en énergie de [’*’Am mesuré et simulé

112



La spectrométrie neutronique appliquée sur des données mesurées

l1l.3. Spectrométrie neutronique appliquée sur des données
expérimentales

111.3.1. Détermination de la réponse lumineuse de I'énergie déposée par les
protons dans le scintillateur

Les neutrons interagissent dans le scintillateur principalement par diffusion élastique sur les protons.
Dans ce paragraphe, nous présentons les résultats des expériences effectuées pour déterminer la
réponse lumineuse (exprimée en MeVee) pour chaque dépo6t d'énergie par un proton (exprimée en
MeVep). Etant donné qu'il n'existe pas de sources radioactives naturelles ou artificielles de neutrons
mono-énergétiques, nous avons eu recours au générateur de champs neutroniques de I'installation
Amande de I'IRSN a Cadarache [17]. Ce générateur délivre des neutrons a une énergie spécifique. Afin
de déterminer plus précisément et de maniere complémentaire la réponse lumineuse des protons,
nous avons également utilisé le générateur de protons mono-énergétiques de la plateforme Cyrcé de
I'IPHC (CNRS) a Strasbourg.

111.3.1.1. Mesure de la réponse lumineuse du proton en utilisant le générateur de
champs neutroniques

1.3.1.1.1. Présentation de l'installation Amande

L'installation Amande [17] a été mise en service en 2005. Elle repose sur ['utilisation d’un
accélérateur d’ions d’hydrogene et deutérium qui produit des champs neutroniques a plusieurs
énergies spécifiques sur une gamme en énergie étendue, comprise entre 2 keV et 20 MeV. Les ions
d’hydrogéne sont accélérés a une énergie donnée et dirigés sur une cible constituée d’'un dép6t fin sur
un support métallique, ce qui produit des neutrons. L'énergie des neutrons générés dépend de la
particule accélérée (protons ou deutons), de son énergie mais aussi de la nature du dépét sur la cible.
Ce dépot peut étre formé de scandium, de lithium ou de titane dans lequel est inclus du tritium ou du
deutérium. L'énergie des neutrons produits varie également en fonction de I'angle d’émission par
rapport a la direction du faisceau d’ions. La gamme d’énergie des neutrons produits et les réactions
nucléaires associées sont présentées dans le Tableau IlI-3. Le faisceau d’Amande émet également des
rayonnements gamma qui sont créés au méme moment que les neutrons lors de I'interaction du
faisceau de protons avec la cible. Un soin particulier a été apporté au hall d'expérimentation de 400 m?
d’Amande. Afin de réduire la quantité de neutrons diffusés polluant les champs neutroniques mono-
énergétiques, un minimum de matiére a été placée dans le hall expérimental et les limites du hall ont
été optimisées. Ainsi, la cible est située a 7,2 m au-dessus du sol et le hall est délimité par des parois
métalliques de faible épaisseur avec lesquelles les neutrons interagissent peu, comme le montre la
Figure I11-25.
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Energie des
Faisceau de . ) Energie des neutrons
i Energie des particules neutrons
particules Cibles Réactions o dans |’axe du faisceau A
incidentes (recommandé
incidentes de particules (0°)

par ['1SO)

Protons Scandium | *Sc(p,n)*Ti 2,91 MeV a 2,95 MeV 2 keV a 52 keV 24 keV
144 keV

Protons Lithium ’Li(p,n]’Be 1,9 MeV a 2,5 MeV 120 keV a 650 keV 250 keV
565 keV

1,2 MeV

Protons Tritium 3H(|),n)3He 1,15 MeV a 4 MeV 290 keV a 3,2 MeV 2,5 MeV
2,8 MeV

Deute- 2 3 . .
Deutons . H(d,n)’He 200 keV a 4 MeV 2,45 MeV a 7,3 MeV 5 MeV
rium

N . 14,8 MeV

Deutons Tritium *H(d,n) *He 100 keV a 4 MeV 14,7 MeV a 20,8 MeV 19 MeV

e

Tableau IlI-3 Les réactions nucléaires permettant de créer des champs neutroniques mono-
énergétiques sur l'installation Amande avec le domaine en énergie associé pour ces champs dans |'axe
du faisceau d'ions. © IRSN

Figure IlI-25 Vue d'ensemble du hall d'irradiation. © IRSN

1.3.1.1.2. Résultats expérimentaux de la campagne de mesures

Durant cette campagne de mesures, deux types de scintillateurs plastiques, un double et un triple
discriminant ont été exposés a 3m de la source de neutrons mono-énergétiques. Les deux
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scintillateurs ont été exposés a onze énergies de neutrons incidents. Les énergies et I'angle de
I'emplacement du détecteur par rapport a I'axe du faisceau sont présentés dans le Tableau IlI-4.

Angle en degrés 0° 40° 90° | 105° | 115° 140°
250 191 . . . .
565 480 _ _ _ _
. 1200 953 400 | 320 | 268 .
Energie (keV)

2500 2062 1063 | | __ .
5000 4404 _ _ _ —

15100 14800 . | | 13400

Tableau Ill-4 Energies des neutrons incidents émis dans ['axe du faisceau (en rouge) et énergies des
neutrons incidents sur le détecteur positionné aux différents angles (en noir).

Pour chaque énergie de neutron incident, les diagrammes de Pulse Shape Discrimination (PSD)
illustrés sur la Figure I1I-26 et la Figure 1lI-27 présentent la distribution du nombre des événements
mesurés avec le scintillateur double discriminant, en fonction de I’énergie et du facteur de
discrimination n/y (Qwil/ Q:or). La référence [18] offre une analyse plus détaillée de I'approche employée
pour la discrimination n/y, et elle expose en détails le processus de calcul des parameétres Qi et Qior.
Pour les énergies des neutrons incidents comprises entre 191 et 480 keV, nous remarquons la présence
d’une seule composante qui est associée a la composante gamma. A ces énergies, le détecteur n’est
pas sensible aux neutrons en raison de |'effet du seuil électronique. Dans les diagrammes de PSD de la
Figure IlI-27, nous remarquons l'apparition d’une deuxieme composante due a la détection des
neutrons rapides par interaction avec les protons. Pour cette raison, le seuil bas en énergie des
neutrons détectés est évalué aux alentours de 953 keV.

Total number of events = 1401

320 keV

Total number of events = 378

268 keV

Total number of events = 51088
FES

191 keV

Total number of events = 850

ose 400 keV

Total number of events = 60715

480 keV 2

w » v o
Number of eveats

Figure lll-26 Histogrammes bidimensionnels présentant la distribution du nombre d'événements en
fonction de l'énergie et du facteur de discrimination (Qui/Q:y) pour la gamme d’énergie des neutrons
incidents comprise entre 191 et 480 keV. Ces données sont obtenues avec le scintillateur double
discriminant.
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Figure llI-27 Histogrammes bidimensionnels présentant la distribution du nombre d'événements en
fonction de l'énergie et du facteur de discrimination (Qwi/Q:wy) pour la gamme en énergie des neutrons
incidents comprise entre 953 et 14800 keV. Ces données sont obtenues avec le scintillateur double
discriminant.

Les histogrammes présentés sur la Figure 11I-28 et la Figure 11I-29 correspondent a des données
obtenues avec le scintillateur plastique triple discriminant (Nrapige /Nthermique/y) dopé au °Li. Pour les
énergies des neutrons comprises entre 191 et 953 keV, nous retrouvons la composante gamma (en
bas) et une deuxiéme composante (en haut). Cette derniére, pour toutes les énergies entre 191 et
953 keV, se trouve dans le méme canal dont la valeur brute en charge totale est évaluée autour de
8 nV.s. Cette caractéristique montre que cette composante est due a la capture du neutron thermique
par le °Li via la réaction. °Li(n, a)*H. Dans les histogrammes présentés sur la Figure 111-29, pour les
énergies de neutrons incidents comprises entre 1063 keV et 14800 keV, nous retrouvons la
composante gamma (en bas) et la composante due aux neutrons rapides (en haut). Ceci montre que
le seuil bas en énergie des neutrons rapides détectés par interaction avec les protons se situe environ
a 1063 keV. Par ailleurs, il est important de noter que les composantes gamma pour les trois énergies
de neutrons incidents 320 keV, 400 keV et 953 keV sont moins peuplées que pour les autres énergies
de neutrons incidents. Ceci s’explique par une durée d’exposition réduite.
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Figure llI-28 Histogrammes bidimensionnels présentant la distribution du nombre d'événements en
fonction de l'énergie et du facteur de discrimination (Qi/Q:oy) pour la gamme d’énergie des neutrons
incidents comprise entre 191 et 953 keV. Ces données sont obtenues avec le scintillateur triple
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Figure IlI-29 Histogrammes bidimensionnels présentant la distribution du nombre d'événements en
fonction de l'énergie et du facteur de discrimination (Q:wi/Qrt) pour la gamme d’énergie des neutrons
incidents comprise entre 1063 et 14800 keV. Ces données sont obtenues avec le scintillateur triple
discriminant.

Les résultats obtenus durant cette campagne de mesures ont permis de déterminer une fonction de
réponse pour chacun des deux scintillateurs plastiques double et triple discriminant et pour une large
gamme d’énergie de neutrons incidents. Ces fonctions de réponse sont illustrées sur la Figure [11-30.
Chaque courbe représente la distribution en énergie des protons de recul dus a l'interaction d’un
neutron dans le détecteur a une énergie donnée.
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Figure IlI-30 Matrice de réponse mesurée a l'installation Amande avec le générateur de neutrons mono-
énergétiques pour un scintillateur plastique de 2 cm? double discriminant (a gauche) et pour un
scintillateur de 2 cm? triple discriminant (a droite).

Les valeurs en charge totale (Qs:) de la fonction de réponse du scintillateur plastique triple
discriminant présentée dans la Figure 111-30 (a droite) sont converties en énergie keVee en utilisant la
courbe d’étalonnage faite avec les sources gamma (*’Na et ¥’Cs) préalablement a la campagne de
mesures sur l'installation Amande. Cette courbe d’étalonnage est représentée par I'équation (l11-4)
avec E I'énergie exprimée en keVee.

E = 45.65Q,,, — 0.496 i
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La Figure IlI-31 montre les réponses du scintillateur mesurées et exprimées en keVee, pour des
neutrons d’énergies 1063 keV, 2062 keV, 4404 keV, 13400 keV, et 14800 keV. Les points d’inflexion
des gaussiennes ajustées sur le bord de chaque spectre de protons de recul sont utilisés pour
déterminer les points d’étalonnage comme le montre la Figure IlI-31. La courbe d’étalonnage reliant
la réponse lumineuse (exprimée en MeVee) pour chaque dépoét d'énergie par un proton (exprimée en
MeVep) est présentée dans la Figure 1lI-32. Les données ont été ajustées en utilisant la fonction
exponentielle (11I-5) basée sur la loi empirique décrite dans la référence [19].

_ _ _ A—CE
L= aE, —b(1—e tr) (11-5)

Avec L, est la réponse lumineuse exprimée en MeVee, E,,, est I'énergie des protons de recul exprimée
en MeVep et a, b, et ¢ sont les paramétres libres a ajuster. Ces paramétres sont calculés pour avoir les
valeurs suivantes:a = 0,57, b = 2,50 etc = 0,18.
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Figure IlI-31 Fonction de réponse mesurée du scintillateur plastique triple discriminant.
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Figure IlI-32 Rendement lumineux en fonction de l'énergie déposée par les protons de recul dans le
scintillateur triple discriminant de 2 cm? en utilisant les données extraites de l'étalonnage réalisé avec le
générateur de champs neutroniques (ligne bleue), comparé aux résultats rapportés dans [20] pour un
scintillateur cylindrique EJ276 de diamétre 2,54 cm et de hauteur 2,54 cm (ligne noire).

Dans le paragraphe (l1.3.1.2), nous montrerons les résultats obtenus en utilisant une deuxieme
méthode pour déterminer la relation entre le dépot d'énergie par un proton (exprimée en MeVep) et
la réponse lumineuse obtenue (exprimée en MeVee). Cette méthode est employée en ayant recours a
un faisceau de protons mono-énergétiques.

111.3.1.2. Mesure de la réponse lumineuse des protons en utilisant le faisceau de
protons mono-énergétiques

11.3.1.2.1. Présentation de la plateforme Cyrcé

Le cyclotron Cyrcé a Strasbourg (CYclotron pour la ReCherche et I'Enseignement) [21] a été mis en
fonctionnement en 2018. C’'est un accélérateur de protons de 24 MeV qui permet de produire des
radio-isotopes pour I'étude du vivant, I'aide au diagnostic et I’évaluation de nouveaux médicaments.
Le cyclotron TR24 montré sur la Figure IlI-33 permet de produire des protons d’énergie de 12 MeV a
25 MeV, avec une intensité réglable de quelques nA a 300 pA. Il possede deux sorties : la premiére est
dédiée a la production de radio-isotopes, la deuxieme a l'irradiation par un faisceau de protons. Le
spectre initial en énergie du faisceau de protons peut étre diminué a I'aide d’écrans en aluminium de
différentes épaisseurs.
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Figure IlI-33 Photographie du cyclotron TR24 de la plateforme Cyrcé.

11.3.1.2.2. Résultats expérimentaux de la campagne de mesures

Nous avons utilisé le faisceau de protons pour irradier le scintillateur triple discriminant. Il convient
de noter que l'installation Cyrcé offre une possibilité de collimation du faisceau a I'aide d'un systéme
automatisé. Cela permet un contréle précis sur la direction et la largeur du faisceau émis. Nous avons
positionné le scintillateur face a un collimateur de 3 mm a travers duquel les protons sont émis, comme
le montre la Figure I11-34. L’énergie initiale du faisceau de protons peut étre variée entre 25 MeV
et 0,81 MeV al'aide de dégradeurs en aluminium de différentes épaisseurs. Le scintillateur avait
été exposé a neuf énergies de protons différentes : 0,81 MeV, 3 MeV, 3,92 MeV, 5,97 MeV, 7,24 MeV,
10 MeV, 13,7 MeV, 14,33 MeV et 19,97 MeV. Les spectres en énergie des protons de recul mesurés
pour chaque énergie sont présentés sur la Figure 111-35.

Dégradeur en
aluminium

Collimateur de 3 mm

Figure IlI-34 Photographie montrant le montage expérimental avec la boite a gauche ou ['ensemble du
prototype est placé, ainsi qu'un abri pour la lumiére visible. A droite, une photographie rapprochée du
scintillateur qui est positionné en face d'un collimateur de 3 mm a travers duquel les protons mono-
énergétiques sont émis.
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Figure IlI-35 Fonction de réponse du scintillateur triple discriminant mesurée en utilisant le faisceau de
protons mono-énergeétiques de l'installation Cyrcé.

Parmi les énergies des protons émis, seuls les protons d'énergie supérieure a 5,97 MeV ont pu étre
détectés. En revanche, nous savons que le seuil bas de détection des neutrons (et donc des protons)
est de 1 MeV, comme expliqué dans le paragraphe 111.3.1.1.2. Le fait que des protons d’énergie
inférieure a 5,97 MeV ne soient pas détectés sur Cyrcé s’explique par la présence de couches de téflon
et d'aluminium qui entourent le scintillateur et avec lesquelles les protons interagissent en déposant
une partie de leur énergie avant d'atteindre le scintillateur. Ce phénomeéne réduit I'énergie des protons
incidents, ce qui ameéne leur énergie sous le seuil bas de détection pour les énergies des protons
inférieurs a 5,97 MeV. Pour les protons d’énergie supérieure a 5,97 MeV, ce phénomeéne rend leurs
énergies inconnues a leur entrée dans le scintillateur. Pour cette raison, il est nécessaire d’étudier
I'effet de la présence des matériaux entre le faisceau de protons et le scintillateur avant de reproduire
la courbe d’étalonnage qui relie la réponse lumineuse (exprimée en MeVee) a I'énergie déposée par le
proton (exprimée en MeVep).

111.3.1.2.3. Etude par simulation de I'effet de la présence des matériaux entre
le scintillateur et le faisceau de protons

Nous avons utilisé le code de calcul MCNP6.2 pour réaliser des simulations visant a modéliser un
scintillateur triple discriminant de dimensions 2 cm®. Pour étudier I'effet de la présence de couches de
téflon et d'aluminium sur I'énergie des protons incidents sur le scintillateur, nous avons effectué une
série de simulations en faisant varier les épaisseurs de ces matériaux. De plus, nous avons fait varier la
distance entre le scintillateur et le faisceau afin d'étudier I'impact de la présence de I'air sur les protons.
Les graphiques présentant I'énergie déposée par les protons en fonction de leur énergie incidente et
des matériaux traversés sont illustrés dans la Figure 11I-36. Nous avons observé que I'aluminium, en
tant que matériau le plus dense parmi les trois étudiés, a I'impact le plus significatif sur I'énergie
moyenne déposée par les protons. De plus, nous avons constaté qu'une petite variation dans
I'épaisseur des trois matériaux (0,1 mm pour le téflon et I'aluminium et 0,5 cm pour l'air) a un effet
notable sur la quantité d'énergie moyenne déposée par les protons. Dans notre configuration de
mesure, il existe 10 mm d'air, 0,1 mm de téflon et 0,07 mm d'aluminium entre le scintillateur et le

123



La spectrométrie neutronique appliquée sur des données mesurées

faisceau de protons. En prenant en compte I'impact de la présence de ces trois matériaux, |'énergie
déposée par les protons dans ces matériaux, en commencant par l'air, suivi du téflon et enfin de
I'aluminium, est présentée dans la Figure IlI-37. Les énergies des protons incidents sur le scintillateur
sont répertoriées dans le Tableau IlI-5.

4.5 4.5
5 .
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Figure IlI-36 Energie déposée en fonction de l'énergie des protons incidents dans les différents matériaux
(aluminium, téflon, et air) qui entourent le scintillateur.
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Figure IlI-37 Energie déposée dans lair, le téflon et 'aluminium par les protons aprés avoir traversé
10 mm d’air, 0,1 mm de téflon et 0,07 mm d'aluminium.

L'énergie des
protons émis par 3,00 3,92 5,97 7,24 10,00 13,70 14,83 19,97
le faisceau (MeV)

L'énergie des
protons incidents 1,61+ | 449+ | 6,01+ 9,05+ 12,97+ 14,12+ 19,42+
sur le scintillateur 0,1 0,107 1,08 0,1 0,08 0,109 0,104

(MeV)

Tableau IlI-5 Energie des protons incidents sur le scintillateur en fonction de l'"énergie des protons
principalement émis par le faisceau, apres avoir interagi avec les trois matériaux suivants : l'air, le téflon
et l'aluminium.

111.3.1.3. Comparaison entre les deux réponses lumineuses

En prenant en compte les énergies des protons incidents sur le scintillateur présentées dans le
Tableau llI-5 et les réponses lumineuses des protons montrées sur la Figure 111-35, nous avons obtenu
les points d’étalonnage qui décrivent la réponse lumineuse obtenue suite a un dépot d’énergie par les
protons. Ces points sont présentés par les points verts sur la Figure I1I-38. Nous remarquons que les
points d’étalonnage obtenus en utilisant le faisceau de protons mono-énergétiques sont en bon accord
avec la courbe d’étalonnage issue des données mesurées avec le générateur de champs neutroniques.
Ce résultat est conforme aux attentes, puisque les neutrons interagissent en mettant en mouvement
un noyau d’hydrogene (proton de recul) lors de leur interaction. Par conséquent, ces protons de recul

ont des valeurs identiques de pouvoir d'arrét ( dE /dx) et de production de lumiére tout au long de
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leur trajet, par rapport a des protons incidents directement produits par un accélérateur a la méme
énergie. Ces résultats permettent de vérifier la possibilité d’utiliser un faisceau de protons pour
déterminer directement la réponse lumineuse du proton dans le scintillateur.

Les principaux avantages de cette méthode, qui est une approche complémentaire par rapport a une
étape d'étalonnage basée sur une source de neutrons mono-énergétiques, sont les suivants :

e Laforme gaussienne de la réponse lumineuse qui facilite la détermination des points d'étalonnage
et la résolution en énergie.

e |'absence des événements parasites tels que les rayonnements gamma ce qui permet une mesure
plus précise des protons et ne nécessite pas de passer par une étape de discrimination entre
protons et rayonnements gamma.

e La collimation automatique du faisceau est une fonctionnalité essentielle pour éventuellement
étalonner le scintillateur pixellisé, dont la taille des pixels est de 3,6x3,6x3,6 mm3. Des
informations supplémentaires sur ce scintillateur pixellisé, qui constitue le coeur du spectro-
imageur, sont présentées dans le chapitre suivant.

e La disponibilité de données d'étalonnage pour des énergies de protons comprises entre 5 MeV et
13 MeV, pour lesquelles la physique des générateurs de neutrons ne permet pas leur production.

Réponse lumineuse des protons

----- Ajustement exponentiel -
Ajustement exponentiel o

« Données EJ276 (D. Ngo. et al. 2023) o

e Les données des neutrons mono-énergétiques &

g] ® Lesdonnées des protons mono-énergétiques ,“

Réponse lumineuse (MeVee)

00 25 50 75 10.0 125 5.0 175 0.0
Energie (MeVep)

Figure llI-38 Rendement lumineux en fonction de ['énergie déposée par les protons de recul dans le
scintillateur triple discriminant de 2 cm? en utilisant les données extraites de ['étalonnage réalisé avec la
source de neutrons mono-énergétiques (ligne bleue), comparé aux données extraites de l'étalonnage
réalisé avec le faisceau de protons (points verts), et aux résultats rapportés dans [20] pour un scintillateur
cylindrique EJ276 de 2,54 cmx 2,54 cm (ligne noire).

111.3.2. Application des codes de déconvolution sur des données mesurées

Dans ce paragraphe, nous montrerons que le prototype formé de scintillateur triple discriminant de
2 cm® couplé a un SiPM peut étre utilisé pour reconstruire le spectre en énergie du 2°%Cf ainsi que ceux
plus complexes, correspondant a des sources de neutrons (o, n). Nous montrerons également la
reconstruction d’un spectre de neutrons mono-énergétiques mesuré lors de la campagne de mesures
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a l'installation Amande. Ceci est réalisé en utilisant, dans I'algorithme MLEM, une fonction de réponse
simulée optimisée par la fonction de réponse mesurée présentée sur la Figure I11-30.

111.3.2.1. Spectres de protons de recul mesurés pour les deux sources neutrons *Cf
et AmBe

Nous avons effectué deux acquisitions de données a l'aide du scintillateur triple discriminant en
utilisant les sources neutroniques 2°*Cf et AmBe, dans le but d'appliquer la méthode de spectrométrie
neutronique par déconvolution et de déterminer le spectre en énergie des neutrons incidents. La
Figure 1lI-39 présente les spectres de protons de recul obtenus a partir de ces deux sources de
neutrons, %°>Cf et AmBe. Pour cette mesure, nous avons utilisé une méthode de discrimination
neutron/gamma qui est différente de la méthode PSD utilisée pendant les essais a Amande. Cette
méthode repose sur un modele d'apprentissage basé sur la méthode de reconnaissance des signaux
WaveShape [22]. Cette méthode est appliquée par Victor BURIDON ingénieur chercheur au CEA List,
une description compléete de sa méthodologie employée est fournie dans I'annexe. Le but de cette
méthode est de diminuer le seuil bas en énergie pour la discrimination n/y. La Figure 111-40 illustre la
comparaison entre le spectre de protons de recul mesuré, traité a I'aide de la méthode WaveShape, et
le spectre de protons de recul simulé, ajusté en modifiant le facteur de quenching du paramétre PHL,
comme expliqué en détails dans la suite (paragraphe 111.3.2.2). Les deux spectres sont en bon accord
pour les neutrons d’énergie supérieure a 164 keVee. Le désaccord entre les spectres aux énergies
inférieure a 164 keVee est dii a la chute d’efficacité de la détection des neutrons a basse énergie dans
le spectre mesuré. Nous rappelons que le seuil bas en énergie de détection des neutrons déterminé
pendant l'irradiation du détecteur avec le faisceau d’Amande est autour de 1 MeV ce qui correspond
a 158 keVee. D’autre part, une comparaison entre le spectre de protons de recul mesuré traité avec la
méthode WaveShape et celui qui a été traité avec la méthode PSD pour une source %°2Cf, est montré
sur la Figure 111-40. Nous constatons que le seuil bas de discrimination en utilisant I'approche PSD est
élevé 700 keVee, avec une erreur de classification de 5,1 %, contre 164 keVee en utilisant la méthode
de WaveShape, avec une erreur de classification de 2 %. L’histogramme bi-paramétrique des rapports
de charge, ainsi que I'histogramme de facteur de discrimination, obtenus avec la méthode de PSD pour
le scintillateur plastique triple discriminant en utilisant la source 2°2Cf, sont présentés sur la Figure 111-41
et la Figure I11-42.
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Figure I11-39 Spectres de hauteur en impulsion mesurés a l'aide de sources neutroniques 2>Cf (a gauche)
et AmBe (a droite). Un million d'événements ont été enregistrés lors de chaque acquisition et les valeurs
en neutrons au-dessus des figures correspondent au nombre de neutrons enregistrés apres la
discrimination n/y.
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Figure IlI-40 Comparaison entre le spectre de protons de recul simulé (en bleu), le spectre de protons de
recul mesuré et sur lequel est appliqué la méthode de discrimination WaveShape (en noir), et le spectre
de protons de recul mesuré et sur lequel est appliqué la méthode de discrimination PSD (en rouge).
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Figure IlI-41 Un histogramme bi-paramétrique des rapports de charge obtenu pour le scintillateur
plastique triple discriminant en utilisant la source 2°2Cf. Les barres rouges correspondent aux bornes de la
gamme d'énergie [700 keVee ; 2 MeVee].
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Figure llI-42 Histogramme du facteur de discrimination obtenu a partir du scintillateur plastique triple
discriminant en utilisant la source °>°Cf.

111.3.2.2. Construction de la fonction de réponse liée au scintillateur triple
discriminant

Avant d'appliquer la méthode de déconvolution avec MLEM pour reconstruire le spectre en énergie
des neutrons incidents a partir du spectre de hauteur en impulsion mesuré, nous devons construire
par simulation MCNP6.2 la matrice de réponse (exprimée en MeVee) liée au scintillateur triple
discriminant. Pour ce faire, nous avons utilisé le code de simulation décrit dans le paragraphe 11.2.4.2
du chapitre 2, qui simule une fonction de réponse en utilisant la réponse lumineuse du scintillateur BC-
400. En revanche, selon le manuel MCNP6.2 (page 239), l'utilisateur peut changer le facteur
d’extinction (quenching) de la loi de Birks décrit par défaut dans le manuel pour le détecteur BC-400 «
4,6x10° cm/MeV » par un nouveau facteur en ajoutant une valeur d’extinction a co6té du nom du
détecteur (par exemple, BC4-1_4.6x1073). Afin de trouver la valeur du facteur d’extinction qui
correspond au scintillateur plastique triple discriminant, nous avons ajusté la fonction de réponse du
BC-400 en faisant varier le facteur d’extinction (quenching) pour qu'elle corresponde au mieux a la
fonction de réponse du scintillateur triple discriminant, qui a été déterminée expérimentalement. La
nouvelle valeur du facteur d’extinction utilisée est égale 4 1,85x102 cm/MeV. Par ailleurs, nous avons
ajouté I'option GEB en considérant les parametres de la fonction GEB mentionnés dans le paragraphe
[11.2.4.2. Aprés avoir ajusté la fonction de réponse simulée avec celle mesurée, nous avons simulé une
matrice de réponse de dimensions (602x150). Les 150 colonnes correspondent aux 150 énergies de
neutrons incidents, allant de 0,1 MeV a 15 MeV avec un pas de 0,1 MeV. Le nombre de lignes 602
correspond aux numéros d’intervalles du spectre de hauteur d'impulsion des protons de recul associés
a chaque énergie de neutron. Ces spectres de hauteur d'impulsion ont des énergies comprises, apres
étalonnage en énergie, entre 1 keVee et 7 MeVee.
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111.3.2.3. Application de I'algorithme MLEM sur les données mesurées

Ce paragraphe montre les résultats de la déconvolution avec MLEM des spectres en énergie des
neutrons incidents du 2°2Cf et de I'AmBe en utilisant les spectres de hauteur en impulsion mesurés et
illustrés sur la Figure I1I-39 et la matrice de réponse décrite dans le paragraphe I11.3.2.2. La Figure I1I-43
et la Figure I1I-44 montrent les spectres neutroniques du 2°2Cf et de I'AmBe comparés 3 leurs spectres
ISO de référence pour des neutrons d'énergie supérieure a 2 MeV. Les spectres déconvolués sont en
bon accord avec les spectres de référence pour les énergies supérieures a 2 MeV en considérant les
valeurs du coefficient de détermination pour le °2Cf (R?=0,989) et pour I'AmBe (R?=0,928). Cependant,
le désaccord entre les spectres déconvolués et les spectres de référence aux énergies inférieures a
2 MeV peut s'expliquer par le seuil de détection a basse énergie, approximativement égal a 1 MeV.
Suite a I'observation de nombreux spectres mesurés et déconvolués dans la littérature en utilisant un
scintillateur plastique relié a un SiPM, le spectrométre neutronique MIDAS [23] semble le plus proche
de notre configuration de mesure, ce qui nous permet de comparer ses performances en matiere de
spectrométrie neutronique avec les notres. La Figure IlI-46 présente la comparaison entre les résultats
de reconstruction du spectre du 2°2Cf obtenu a I’aide de notre configuration de mesure et celui obtenu
avec le spectrometre MIDAS qui est formé d’un scintillateur plastique de type EJ299-33 relié a un SiPM
et de dimensions 7x7x7 mm3. Les résultats de reconstruction du spectre 2>2Cf sont similaires.

D’autre part, nous avons également effectué la déconvolution du spectre de neutrons mono-
énergétiques mesuré lors de la campagne de mesures a l'installation Amande. L'énergie du faisceau
est de 5000 keV dans son axe principal, et de 4404 keV dans un angle de 40° par rapport a cet axe, la
ou se trouve le détecteur. La Figure 1llI-45 montre le spectre en énergie déconvolué et comparé au
spectre de référence pour des neutrons d'énergie supérieure a 2 MeV. Le spectre de référence est
décrit par une distribution gaussienne d’énergie moyenne de 4404 keV avec une valeur d’écart type
6=332 keV. Le coefficient de détermination entre les deux spectres est R?=0,782. Ces résultats
montrent la capacité de ce spectrometre a reproduire le spectre de neutrons mono-énergétiques
4404 keV en ayant une distribution gaussienne d’énergie moyenne 4500 keV et un écart type 200 keV.
L'écart entre le spectre de référence et le spectre reconstruit en ce qui concerne I'énergie moyenne et
la largeur de la distribution gaussienne s'explique par le fait que l'intervalle en énergie des neutrons
de la fonction de réponse n'est pas assez étroit (100 keV).
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Figure Il1-43 Spectre en énergie reconstruit de la source ?>°Cf comparé au spectre de référence.
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Figure lll-44 Spectre en énergie reconstruit de la source AmBe comparé au spectre de référence.
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Figure IlI-45 Spectre en énergie reconstruit de la source de neutrons mono-énergétiques émettant des
neutrons d'énergie 4404 keV, comparé au spectre de référence.
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Figure Ill-46 Spectre en énergie de neutrons incidents du %*Cf comparé au spectre de référence, obtenu
avec le prototype MIDAS [23] (a gauche). Spectre en énergie de neutrons incidents du 2>°Cf comparé au
spectre de référence, obtenu avec notre configuration de mesure (a droite).
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l11.4. Synthese du chapitre 3

Dans ce chapitre, nous avons fourni une description détaillée du prototype expérimental formé d’un
scintillateur plastique couplé a une matrice de SiPM. Ensuite, nous avons présenté une méthode
d'étalonnage utilisant des rayonnements gamma afin de déterminer la relation entre la charge totale
mesurée et |'énergie exprimée en MeVee. Nous avons également effectué une étude sur la résolution
en énergie du scintillateur.

Une fois ces premiéres étapes franchies, nous avons mesuré la réponse lumineuse des protons en
utilisant des sources de neutrons et de protons mono-énergétiques, afin de déterminer la relation
entre |'énergie équivalente en électrons (MeVee) et I'énergie équivalente en protons (MeVep). Cette
étape est essentielle pour optimiser la fonction de réponse simulée en convertissant les spectres
simulés de protons de recul de I'énergie MeVep en énergie MeVee.

En conclusion, nos résultats ont confirmé la capacité opérationnelle de cette configuration
expérimentale, combinant le scintillateur triple discriminant de 2 cm3?® avec un SiPM, pour une
reconstruction précise des spectres en énergie des sources de type 2°2Cf, des sources de neutrons (a,
n), ainsi que des sources de neutrons mono-énergétiques, pour des énergies dépassant 2 MeV. Cette
opération est réalisée en combinant l'algorithme MLEM avec une fonction de réponse simulée
optimisée par la fonction mesurée.

Cependant, |'efficacité de détection des neutrons par le systeme d'acquisition est actuellement
restreinte en raison de sa limite de discrimination a basse énergie, qui est d'environ 1 MeV. Par
conséquent, déterminer le spectre énergétique des neutrons d'énergie inférieure a 1 MeV constitue
un défi majeur et nécessitera des améliorations tant au niveau du détecteur que du traitement des
données.

Dans ce chapitre, nous avons donc réussi a caractériser le scintillateur plastique triple discriminant
mis au point par le CEA List, et validé sa capacité a réaliser la spectrométrie neutronique a I'aide de la
méthode que nous avons décrite dans ce chapitre. Dans le chapitre suivant, le méme type de
scintillateur sera utilisé mais en version pixellisée qui constituera le coeur du prototype du spectro-
imageur neutronique.
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Chapitre IV. Imagerie et spectrométrie
neutronique a l'aide d'un prototype dédié

Dans ce chapitre nous présentons le prototype du spectro-imageur neutronique principalement
composé d’un scintillateur plastique pixellisé suivant une matrice de 12 x 12 pixels. L'objectif principal
de notre travail est d'intégrer des mesures de spectrométrie neutronique dans ce prototype d'imageur,
afin d’étre capable de localiser les sources neutroniques et également de les identifier en analysant la
répartition énergétique des neutrons émis. Tout d'abord, les performances de I'imageur neutronique
telles que la sensibilité et la résolution angulaire vont étre évaluées a partir de mesures de localisation
réalisées en utilisant des sources gamma et neutroniques au laboratoire. Ensuite, les capacités de
I'imagerie neutronique seront explorées a travers des mesures in-situ réalisées en utilisant la source
de neutrons mono-énergétiques disponible sur l'installation Amande. En complément de ces résultats
expérimentaux, nous présentons les résultats de simulations qui visent a vérifier la capacité du
prototype d’imageur a fournir une information de spectrométrie neutronique. En parallele, ce chapitre
détaille les premiers essais expérimentaux d'étalonnage du scintillateur pixellisé, une étape cruciale
pour permettre la réalisation expérimentale de mesures de spectrométrie neutronique avec I'imageur
neutronique.

IV.1. Présentation de I'imageur neutronique existant

Le premier prototype d’imageur neutronique a été développé lors des travaux de thése menés par
Clément LYNDE de 2016 a 2019 et dont I'objectif était de développer un imageur neutronique portable
compatible avec les besoins de I'industrie nucléaire, notamment ceux du démantélement [1]. A Iissue
de ces travaux de these, qui ont abouti aux publications [2,3], un nouvel imageur neutronique portable
a été développé. Une photographie de I'imageur neutronique est présentée sur la Figure IV-1.
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Figure IV-1 Photographie du prototype spectro-imageur neutronique (a gauche) et 'ensemble de
l'électronique associé (a droite).

Le coeur du spectro-imageur est formé d’un scintillateur plastique double discriminant fabriqué au
LCIM. Le scintillateur, présenté a gauche sur la Figure IV-2, est pixellisé en 12 x 12 pixels et les
dimensions de chaque pixel sont respectivement de 3,6 x 3,6 x 3,6 mm?®. Les pixels sont séparés les uns
des autres par une couche de PTFE d’épaisseur 0,6 mm, utilisée pour séparer la réponse lumineuse de
chaque pixel. Ce scintillateur est capable de détecter les neutrons rapides en les discriminant des
rayonnements gamma. La détection de la composante thermique des neutrons a I'aide du scintillateur
pixellisé est également possible en incorporant du lithium-6 au sein du scintillateur. Les dimensions du
scintillateur ont été choisies pour correspondre a celles du SiPM ArrayC-30035-144P d’Onsemi [4]
présenté a droite sur la Figure IV-2. Ce SiPM est formé d’une matrice de 12 x 12 pixels de SiPM. Le
détecteur est couplé a un masque codé de type MURA (rang 7) avec une surface de 11,4 x 11,4 cm?.
Ce type de masque MURA rang 7 a été choisi car, d'apres I'expérience en imagerie gamma [4], il offre
le meilleur compromis entre une résolution spatiale satisfaisante, un temps de mesure relativement
court et un faible bruit de reconstruction. Le masque codé, présenté sur la Figure V-3, se compose de
10 mm de polyéthyléne et 1 mm de plomb. Le choix d'utiliser du polyéthyléne pour le masque codé
découle des résultats d’une étude antérieure menée sur le rapport signal sur comptage (RSC) [1] pour
divers matériaux de masque. Ce rapport représente la capacité du masque a encoder le flux de
neutrons : plus le RSC est élevé, plus le nombre d’évenements participant a la localisation de la source
est important par rapport au nombre total d’événements donc plus rapide sera la localisation. Bien
qgue le RSC d’'un masque en polyéthyléne soit inférieur a celui en tungsténe, nous avons choisi le
polyéthylene pour sa grande facilité d’accés et de fabrication par rapport au tungsténe. L'ajout du
masque en plomb a pour but de réduire le bruit de fond des rayonnements gamma tout en permettant
de réaliser de I'imagerie gamma. Par ailleurs, ces composants ont été assemblés dans un boitier de
caméra en polyéthylene mesurant en extérieur 17 cm x 14 cm x 9 cm
(hauteur x largeur x profondeur) et pesant 800 g. Une caméra optique a été placée au-dessus de
I'imageur, permettant de fournir I'image visible nécessaire lors de I'étape de superposition avec
I'image de la radioactivité.

137



Imagerie et spectrométrie neutronique a l'aide d'un prototype dédié

Figure IV-2 A gauche : Photographie de la matrice de scintillateur plastique pixellisé en 12 x 12 pixels. A
droite : Photographie de la matrice de SiPM pixellisé en 12 x 12 pixels.

Figure IV-3 Photographie montrant la partie en polyéthylene (a gauche) et la partie en plomb (a droite)
du masque codé.

IV.2. Campagnes d’essais d'imagerie neutronique et d'imagerie
gamma

IV.2.1. Mesure d’'imagerie neutronique en conditions de laboratoire

A I'aide du prototype de spectro-imageur précédemment décrit, nous avons cherché a réaliser une
image neutronique d'une source de 252Cf émettant 1,12 x 10° neutrons.s™. L’émission de cette source
est équivalente a ~100 g de source 2*°Pu, pouvant étre rencontrée dans les chantiers nucléaires. La
source est placée a 100 cm au centre du champ de vue du détecteur. Cette mesure a duré 270 min
(135 min par positions : masque et anti-masque). La Figure IV-4 (a) montre une image de *>2Cf utilisant
les événements gamma et neutroniques. La Figure IV-4 a (b) montre une image neutronique de 252Cf
en excluant les événements gamma par la méthode de discrimination neutron/gamma (PSD). Nous
observons que seulement 7,6% des événements détectés proviennent des neutrons contribuant a
I'image neutronique. Ces résultats expérimentaux montrent la capacité du prototype d’imageur

138



Imagerie et spectrométrie neutronique a l'aide d'un prototype dédié

neutronique pour localiser des sources neutroniques comme le 2°2Cf dans un temps d'acquisition
potentiellement compatible avec des opérations d’A&D.
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Figure IV-4 Images d'une source de 2>°Cf : en utilisant les événements gamma et neutroniques (a) et en
utilisant uniquement les événements neutroniques (b). L'échelle de couleurs correspond au nombre
d'évenements reconstruits apres déconvolution.

IV.2.2. Mesure d'imagerie gamma en conditions de laboratoire

Bien que les scintillateurs plastiques ne représentent pas le choix optimal pour l'imagerie gamma,
nous mettons en évidence, dans ce paragraphe, la capacité de I'imageur a réaliser également
I'imagerie gamma dans un temps relativement court (quelgues minutes). Nous avons réalisé une
mesure d'imagerie gamma a l'aide d'une source gamma 33Ba ayant une activité de 12,3 MBq. La source
a été positionnée a une distance de 100 cm du détecteur, a la méme hauteur, mais décalée de 15 cm
vers la gauche par rapport au centre du champ de vue. La Figure IV-5 a) présente I'image gamma de la
source *3Ba mesurée en 6 min (3 min par positions : masque et anti-masque ). D’autre part, afin
d’observer la sensibilité de I'imageur a la position spatiale de la source, nous avons déplacé la source
symétriquement par rapport au centre du champ de vue du détecteur de 15 cm vers la droite. La Figure
IV-5 b) présente I'image gamma résultant de cette nouvelle position de la source. En observant ces
deux figures, nous remarquons que la position du point chaud varie en fonction de la position réelle
de la source, et nous constatons que la résolution angulaire, étant I’équivalent en angle de la distance
(30 cm) entre deux localisations différentes de la source gamma et suffisamment distinguables sur les
images gamma, est inférieure a 17°.

139



Imagerie et spectrométrie neutronique a l'aide d'un prototype dédié

a) b)
12 1500 12 2000
10 10
= ~ 1500
28 1000 £ 8
O. o
6 s 6 1000
500
4 4 500
2 2
0 0
2 4 6 8 10 12 2 4 6 8 10 12
X (pixel) X (pixel)

Figure IV-5 Images d'une source de '*3Ba placée a gauche (a) et a droite (b) du centre du champ de vue.
L'échelle de couleurs correspond au nombre d'évenements reconstruits apres décodage.

IV.2.3. Mesure d’'imagerie neutronique a l'installation Amande

Durant la campagne de mesures réalisée sur I'installation Amande (IRSN, site du CEA Cadarache) et
décrite dans le chapitre 3, nous avons effectué, pour la premiére fois, une mesure d'imagerie devant
le générateur de champs neutroniques mono-énergétiques. Le prototype du spectro-imageur a été
positionné a 6 m du faisceau et placé a un angle de 10° par rapport a I'axe central du faisceau, comme
le montre la Figure IV-6. Les neutrons d’énergie 2,4 MeV émis a une direction de 10° par rapport a I'axe
du faisceau, ont une fluence 5 x 10° neutrons.cm™ au niveau du point d’émission du faisceau. Nous
rappelons que le hall expérimental de I'installation Amande est optimisé pour réduire la quantité de
neutrons diffusés. Le temps d'acquisition a duré 40 min (20 min par positions : masque et anti-
masque). La Figure V-7 a) montre une image du faisceau d’Amande en considérant I'ensemble des
évenements gamma et neutrons (33498 événements). La Figure IV-7 a) montre une image de la
radioactivité du faisceau en prenant uniquement les événements neutroniques (10028 événements).
Les points chauds se situent au centre des images, ce qui est compatible avec la position réelle du
faisceau dont I'axe central est aligné avec le centre du détecteur.
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Figure IV-6 Configuration expérimentale de l'imageur neutronique sur l'installation AMANDE. L'imageur
est placé a 6 m du faisceau et a la méme hauteur que ce dernier.
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Figure IV-7 Images de la radioactivité du faisceau en utilisant les événements gamma et neutrons (a) et
en utilisant uniquement les événements neutroniques (b). L'échelle de couleurs correspond au nombre
d'évenements reconstruits apres déconvolution.

IV.3. Simulation du spectro-imageur

IV.3.1. Modéle du prototype de spectro-imageur

Dans ce paragraphe, le modele utilisé pour les simulations Monte Carlo du prototype de spectro-
imageur, fondé sur des travaux précédents présentés dans [2], est présenté. L'objectif est de vérifier
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la faisabilité d’intégrer au prototype la fonctionnalité de la spectrométrie neutronique, en vérifiant par
simulation et a I'aide du code de déconvolution MLEM la capacité du spectro-imageur a reproduire le
spectre en énergie d’une source neutronique (telle que %2Cf et AmBe). Les résultats détaillés au
chapitre 2 constitueront la base de cette étude et seront adaptés a I'utilisation d’un scintillateur
pixellisé. En utilisant le code MCNP nous avons simulé la gé¢ométrie du spectro-imageur décrite dans
le paragraphe IV.1. . La Figure IV-8 et la Figure IV-9 représentent l'illustration du modéle MCNP
décrivant la matrice de scintillateur et le masque codé associé. Le masque a été placé a 5cm du
détecteur, de sorte que le champ de vue soit 68°.

] HEEEEN
1 O O
I O

Figure IV-8 Vue frontale de la matrice de 12x 12 pixels de scintillateurs.

Figure IV-9 A gauche : vue latérale (plan xz) du masque codé (en vert) et du scintillateur (en jaune). A
droite : vue frontale (plan xy) du masque codé, les pleins sont en vert et les trous sont en bleu.

IV.3.2. Simulation de l'imagerie neutronique a l'aide du prototype de
spectro-imageur

Nous simulons une source ponctuelle de #2Cf dont le point d’émission est placé & 100 cm face au
centre du masque codé. En utilisant le tally F8, nous enregistrons le nombre de neutrons interagissant
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dans chaque pixel du scintillateur en créant des protons de recul, et sachant que la limite basse en
énergie des protons est 1 MeV. Les neutrons diffusés dans I’environnement ne sont pas pris en compte
dans les simulations. La Figure 1V-10 (a) montre la reconstruction de la projection du flux de neutrons
a travers le masque codé en simulant 4 x 108 neutrons émis (NPS) et la Figure IV-10 (b) montre I'image
neutronique en augmentant le nombre de particules simulées jusqu’au 2 x 10°. D’aprés les résultats
obtenus, 1208 neutrons détectés parmi le nombre de particule simulées (NPS=4 x 108) semblent
suffisants pour avoir une image neutronique de bonne qualité. Cette derniere peut étre définie par
une image dans laquelle le bruit en dehors du point chaud reste inférieur a la moitié du comptage
maximal dans la zone sensible. Ce NPS correspond a une durée d’acquisition de 60 min (en position
masque puis anti-masque) pour une source 22Cf de débit d’émission de 1,12 x 10° neutrons.s™.
Cependant, nous constatons une différence notable avec la durée déterminée expérimentalement et
montrée dans le paragraphe IV.2.1. Cette différence est due principalement aux bruits électroniques,
aux neutrons diffusés dans I’environnement de I'imageur au seuil de détection pas parfaitement défini
dans les simulations mais également au fait que la source mesurée n’était pas parfaitement centrée ni
parfaitement ponctuelle. D’autre part, afin de quantifier la résolution angulaire de I'imageur, nous
avons simulé deux sources de ®Cf de méme intensité, et placés a 100 cm du détecteur, a la méme
hauteur que le centre du masque, et qui s’éloignent au fur et a mesure. Les distances simulées entre
les deux sources sont 12 cm, 20 cm, 30 cm, 40 cm, 50 cm, et 60 cm. La Figure IV-11et la Figure IV-12
montrent pour chaque distance entre les deux sources, les images neutroniques en simulant 8x108
neutrons émis par les deux sources. A partir des résultats obtenus, nous constatons qu’a une distance
de 20 cm entre les deux sources dont I’équivalent en angle est 11,42°, nous commencons a distinguer
la localisation des deux sources de méme intensité.

250
200
150

100

2 4 6 8 10 12 2 4 6 8 10 12
X (pixel) X (pixel)
Figure IV-10 Images décodées simulées d'une source de neutrons 2>2Cf placée a 100 cm. (a) avec

NPS=4 x 10%et (b) avec NPS=2 x 10°(b). L'échelle de couleurs correspond au nombre d'évenements
reconstruits apres déconvolution.
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Figure IV-11 De gauche a droite : images décodées simulées de deux sources neutroniques %>°Cf placées a
100 cm et séparées par 12 cm, 20 cm, et 30 cm.
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Figure IV-12 De gauche a droite : images décodées simulées de deux sources neutroniques 2*°Cf placées a
100 cm et séparées de 40 cm, 50 cm, et 60 cm.

IV.3.3. Simulation de la spectrométrie neutronique a lI'aide du prototype de
spectro-imageur

Dans le chapitre 2, nous avons montré, a I'aide de simulation Monte Carlo, la faisabilité de la
spectrométrie neutronique en utilisant un prototype de mesure formé d’un monobloc de scintillateur
plastique de surface 1 cm? et de hauteur 2 cm. Dans ce paragraphe, nous allons appliquer la méme
méthode de spectrométrie neutronique mais sur des données obtenues avec le prototype du spectro-
imageur, formé du scintillateur pixellisé de surface 5,6 x 5,6 cm? et de hauteur 0,5 cm et d’un masque
codé. En passant du scintillateur plastique monobloc au scintillateur plastique pixellisé constituant le
ceceur du spectro-imageur, plusieurs facteurs peuvent influencer la qualité de la réponse en énergie et
donc les performances de spectro-imagerie : I'épaisseur plus fine du scintillateur pixellisé (0,5 cm), la
répartition de I'énergie des protons de recul dans plusieurs pixels, la présence de PTFE autour de
chaque pixel du scintillateur et la présence du masque codé.

En utilisant le tally F8 ainsi que le tally F6 associée a I'option PHL, nous avons enregistré a la fois
I’énergie déposée dans chaque pixel du scintillateur, et I'énergie totale dans I'ensemble du volume du
scintillateur en appliquant le tally sur la cellule dans laquelle la matrice de scintillateur est construite.
La Figure IV-13 présente le spectre de protons de recul obtenu a partir de I'ensemble du volume du
scintillateur comparé a celui obtenu a partir d'un seul pixel du scintillateur, et en utilisant une source
neutronique mono-énergétique de 5 MeV. Le nombre de particules simulés est égal & 10® neutrons et
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les spectres ont été normalisés a la somme du nombre d’événements dans le spectre. La valeur de la
statistique de comptage sur un seul pixel est 2869, alors que sur le volume entier du scintillateur elle
est égale a 411546. Les deux spectres sont en bon accord, cependant, les fluctuations dans le spectre
d'un seul pixel sont plus importantes, en raison de la moindre statistique de comptage. Il convient de
préciser que ce résultat est raisonnable dans le cadre d'une simulation idéale ou tous les pixels
présentent des réponses lumineuses identiques. Cependant, dans le contexte expérimental, cette
situation différera de maniére significative, dans la mesure ol chaque pixel du détecteur présentera
une réponse lumineuse différente et, par conséquent, nécessitera une courbe d'étalonnage différente.

2.50E-02

2.00E-02

—Un seul pixel —somme de tous les pixels

1.50E-02

1.00E-02

Nombre de neutrons

5.00E-03

0.00E+00

Energie (MeVee)

Figure IV-13 Comparaison entre les deux spectres en énergie de protons de recul (exprimée en MeVee)
avec une source neutronique d'énergie 5 MeV, obtenus avec un seul pixel (ligne noir) et avec l'ensemble
du volume du scintillateur (ligne bleue).

Afin d'évaluer l'impact du masque codé sur les dépots en énergie des protons de recul dans le
spectro-imageur, nous avons simulé la réponse du volume total du scintillateur a une source de
neutrons de 5 MeV, avec et sans la présence du masque codé. Cette comparaison est illustrée sur la
Figure IV-14. D’apres ces résultats, nous constatons que la présence du masque codé composé de
10 mm de polyéthyléne et de 1 mm de plomb, n’entraine aucune déformation significative du spectre.
Le coefficient de détermination (R?) entre les deux spectres est égal a 0,995.
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Figure IV-14 Comparaison entre les deux spectres en énergie de protons de recul (exprimé en MeVee)
pour une source neutronique d'énergie 5 MeV, obtenue avec (ligne noir) et sans (ligne bleu) la présence
du masque codé.

Afin de réaliser une mesure de spectrométrie neutronique a I'aide d’un code de déconvolution, nous
avons simulé 108 neutrons incidents et nous avons enregistré la réponse en énergie du volume total
du scintillateur afin d’avoir un nombre suffisant d’événements. La matrice de réponse utilisée est de
dimensions (1022 lignesx 150 colonnes). Les 150 colonnes correspondent aux 150 énergies de
neutrons incidents mono-énergétiques, qui sont comprises entre 0,1 MeV et 15 MeV avec un pas de
0,1 MeV. Les 1022 lignes correspondent aux nombres d’intervalles du spectre en énergie des protons
de recul associé a chaque énergie de neutrons. Les spectres de protons de recul ont des énergies
comprises entre 1 keVee et 12 MeVee. La Figure IV-15 donne quelques exemples de courbes de
réponse simulées.
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Figure IV-15 Spectres en énergie de protons de recul exprimés en MeVee extraits de la fonction de
réponse simulée par le code Monte Carlo MCNP6.2 pour le scintillateur plastique pixellisé. L'axe des
ordonnées est présenté sur une échelle logarithmique.

En utilisant I'algorithme de déconvolution MLEM et la fonction de réponse décrite dans le paragraphe
précédent, nous avons déconvolué le spectre en énergie de protons de recul des sources neutroniques
252Cf et AmBe. Le spectre initial utilisé est un spectre plat. La Figure IV-16 et la Figure IV-17 montrent
les spectres en énergie de neutrons incidents des sources 2°2Cf et AmBe reconstruits avec 'algorithme
MLEM et comparés a leur spectre de référence. Une comparaison des valeurs d’erreur quadratique
moyenne (EQM) obtenues entre source et par rapport au scintillateur monobloc est présentée dans le
Tableau IV-1. Telle que déja observé, la reconstruction du spectre en énergie de la source 2°2Cf est plus
fidéle que celle de ’AmBe ; les valeurs d’EQM obtenues pour 2Cf et AmBe sont respectivement égales
a2,110x107 et 6,333%107. De plus, les spectres d'énergie des sources de 2°*Cf et d'AmBe reconstruits
avec MLEM se sont révélés de moindre qualité lorsque I'on utilise le scintillateur plastique pixellisé par
rapport au scintillateur plastique monobloc ; cette dégradation étant surtout marquée pour I’AmBe.
Cette différence de performance de spectrométrie neutronique entre le scintillateur pixellisé et le
monobloc, peut potentiellement étre attribuée a la présence de PTFE entre les pixels et/ou a I'impact
de la présence du masque codé. Afin de comprendre I'origine de cette différence, il est important
d’étudier de maniere approfondie trois aspects : d’'une part, I'épaisseur plus réduite d’un pixel de
scintillateur (0,42 cm) par rapport au scintillateur monobloc (2 cm) et I'influence de PTFE entourant
chaque pixel y compris les interactions entre les pixels voisins ; d’autre part, la présence du masque
codé peut influencer la réponse en énergie de chaque pixel, suivant sa disposition dans le volume total
du scintillateur, ainsi que sa position par rapport aux pleins et trous du masque codé. Ces aspects
seront étudiés dans les perspectives des travaux de these.
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Type du scintillateur

Sources de neutrons Scintillateur monobloc Scintillateur pixellisé
Z2Cf 6,306 x 108 2,110 x 107
AmBe 2,398 x 107 6,333 x 107

Tableau 1V-1 Comparaison entre les valeurs de EQM obtenues avec les sources 2>°Cf et AmBe par les deux
types de scintillateur pixellisé et monobloc.
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Figure IV-16 Comparaison entre le spectre en énergie de la source de 2*Cf reconstruit par MLEM et le
spectre utilisé dans la simulation (spectre I1SO).
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Figure IV-17 Comparaison entre le spectre en énergie de la source d’AmBe reconstruit par MLEM et le
spectre utilisé dans la simulation (spectre I1SO).

IV.4. Etalonnage du scintillateur pixellisé

IV.4.1. Etalonnage du scintillateur pixellisé 12x12

Dans le chapitre 3, nous avons montré I'importance de I'étalonnage en énergie des photons gamma
(ou électrons) et neutrons (ou protons) du scintillateur plastique afin de réaliser une mesure de
spectrométrie neutronique sur des données expérimentales. Pour cette raison, afin d’effectuer la
spectrométrie neutronique avec le scintillateur pixellisé du prototype spectro-imageur, nous devons
I’étalonner au préalable en énergie gamma et neutrons, comme cela a été fait précédemment pour le
scintillateur monobloc. Toutefois, il est important de noter que I’'étalonnage du scintillateur pixellisé
exige une approche plus détaillée, nécessitant un étalonnage individuel pour chaque pixel. Cette
exigence découle des variations dans les réponses observées au niveau de chaque pixel du scintillateur
ainsi que de chaque SiPM de la matrice de photodétecteurs. En effet, chaque pixel du SiPM a un facteur
de gain différent, ce qui entraine une réponse énergétique différente [5]. La problématique de
I’étalonnage en énergie par pixel du détecteur est également présente en imagerie gamma (cf.
étalonnage des puces Timepix présentes dans la caméra Nanopix [5]).

Afin d’étalonner en énergie des photons le scintillateur plastique pixellisé, nous exposons ce dernier
a une source gamma ¥’Cs, a une distance de 10 cm, et sans intégrer le masque codé. Nous avons
enregistré 3x10° événements. La Figure IV-18 présente le spectre en énergie pour chacun des 144
pixels du scintillateur. A partir de ces résultats, nous constatons que le nombre d’événements détectés
dans chaque pixel n'est pas suffisant pour obtenir un spectre en énergie exploitable pour le ¥’Cs. Par
ailleurs, étant donné que les données sont enregistrées impulsion par impulsion, I'augmentation du
nombre d'événements enregistrés compliquerait grandement le post-traitement des données. Par
conséquent, nous avons opté pour l'utilisation d'un collimateur afin de limiter l'irradiation a un seul
pixel et obtenir un nombre d’événements suffisant dans un pixel donné.
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Figure IV-18 Illustration montrant le spectre en énergie mesuré de la source '3’Cs dans chaque pixel du
scintillateur.

Nous avons utilisé le faisceau de rayons X mono-énergétiques du LNHB (Laboratoire National Henri
Becquerel) au CEA Saclay. Il peut étre important de rappeler que les rayons X et les photons gamma
sont des rayonnements électromagnétiques et interagissent de maniére similaire dans le scintillateur.
Cependant, |'utilisation du faisceau de rayons X nous a permis non seulement d'obtenir des photons X
mono-énergétiques, mais aussi d’étalonner le détecteur a basse énergie (<1 MeV). La Figure 1V-19
présente le prototype de |'imageur, qui est placé dans un blindage en plomb lors de I'exposition au
faisceau de rayons X. Le blindage a pour objectif d'éviter la détection des rayons X diffusés. Le
détecteur est équipé d'un collimateur de 2 mm?2. Le nombre total d'événements enregistrés s'éléve a
1 x 10°. La Figure IV-21 illustre la répartition des événements dans les pixels du scintillateur, mettant
en évidence |'effet de la collimation qui se traduit par une accumulation des événements dans un pixel
spécifique.

Les énergies de rayons X émis sont 70 keV, 125 keV, 170 keV et 240 keV. Les spectre en énergie pour
ces rayons X sont présentés sur la Figure IV-20. La Figure IV-22 montre le spectre en énergie du pixel
irradié pour chacune des quatre énergies de rayons X. Suite aux premiéres mesures réalisées a |'aide
du faisceau de rayons X, nous avons remarqué qu’il n’existe pas de différences significatives entre les
différentes réponses en énergie. Plusieurs facteurs pourraient contribuer a cette absence de décalage.
Tout d'abord, les dimensions réduites du scintillateur pourraient jouer un réle en limitant les effets de
décalage d'énergie. De plus, la collimation du faisceau pourrait influencer I'énergie du rayonnement,
car elle peut altérer la composition du faisceau lui-méme. En outre, |'aspect de la pixellisation du
détecteur ainsi que les effets liés aux parois du dispositif pourraient altérer la forme générale des
spectres, ce qui pourrait potentiellement influencer la détection d'un décalage en énergie. Une
compréhension plus détaillée de la configuration expérimentale, comportement du faisceau et du
détecteur, aurait alors été nécessaire pour poursuivre I'étalonnage par pixel avec cette méthode.

En paralléle, nous avons suivi une démarche visant a étalonner en énergie de neutrons le scintillateur
plastique pixellisé en utilisant le faisceau de protons mono-énergétiques. L'intérét d’utiliser le faisceau
de protons mono-énergétiques par rapport au générateur de champs neutroniques mono-
énergétiques réside dans le fait qu’il est équipé d’un systéme de collimation bien maitrisé, automatisé
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et caractérisé, ce qui nous permet de réaliser un étalonnage pixel par pixel du scintillateur. Cependant,
vu les défis rencontrés lors de I’étalonnage en énergie gamma du scintillateur plastique pixellisé 12x12,
nous avons proposé d'utiliser une version simplifiée du scintillateur plastique pixellisé, en réduisant le
nombre de pixels et en augmentant leur taille. Cette étude est détaillée dans le paragraphe suivant.

Blindage par o "
plomb \

Faisceau de rayons X

Collimateur
de 2 mm?

Support pour le
déplacement dans
I'axe des X
(horizontalement)

Figure IV-19 Photographie de la campagne de mesures réalisée au LNHB en irradiant le scintillateur
pixellisé par un faisceau de rayons X mono-énergétiques.

e

o

oo
|

ffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffffff

e

o

~
|

—L70 —L125 —1L170 L240 |

e

=3

=
|

e

(=]

w«
|

o

o

B
|

e

(=]

w
|

o

o

]
!

Nombre de coups normalisé a la surface

o

o

g
|

o bl LA LA e
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240
Energie (keV)

Figure IV-20 Les quatre spectres en énergie de rayons X émis par le faisceau L70, L125, L170 et L240.
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Figure IV-21 Illustration de la répartition des événements dans les pixels du scintillateur exposé au
faisceau collimaté de rayons X.
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Figure IV-22 Spectres en énergie obtenus pour le pixel irradié pour les différentes énergies de rayons X.

IV.4.2. Etalonnage du scintillateur pixellisé 2 x 2

Avant d’étalonner le scintillateur pixellisé 12x12 avec le faisceau de protons mono-énergétiques de
I'installation Cyrcé, nous avons opté pour une configuration plus simple, en augmentant la taille des
pixels, en réduisant leur nombre, et en augmentant I'épaisseur du couche de PTFE séparant deux
pixels. A cette fin, nous avons utilisé un scintillateur pixellisé en une matrice de 2x2 pixels fabriqué par
I’équipe de chimistes au laboratoire LCIM a partir d’'un moule en PTFE, dont le modele 3D est visible a
gauche de la Figure IV-23. Chaque pixel est un cube de 6x6x8 mm?3 (largeur x longueur x hauteur) et
séparé de l'autre pixel par une couche de PTFE de 5 mm, présenté au milieu de la Figure 1V-23. Cette
nouvelle configuration du scintillateur plastique permet de mieux évaluer la réponse de chaque pixel
en les espagant pour s’affranchir de I'impact des pixels voisins (couche de PTFE de 5 mm séparant les
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pixels contre 0,6 mm sur le scintillateur pixellisé 12x12). Le scintillateur pixellisé 2 x2 est relié
optiguement a une matrice de SiPM, montré a droite de la Figure IV-23, présentant la méme surface
et le méme nombre de pixels. Pour cette nouvelle configuration du scintillateur, une carte électronique
est congue pour récupérer le signal de chaque pixel du SiPM individuellement.

Premierement, nous avons étalonné par pixel le scintillateur plastique pixellisé (2 x 2) avec des
sources gamma 22Na et ¥’Cs présentes au laboratoire. Les courbes d’étalonnages déterminées pour
chacun des quatre pixels sont présentées sur la Figure IV-24. Les équations des courbes d’étalonnage
de chaque pixel reliant la charge totale mesurée, Qtot, a I’énergie, E, déposée par les photons gamma,
sont les suivantes :

e Pixell:Qtot = 0,036 E + 0.121
e Pixel 2: Qtot = 0,037 E —0.377
e Pixel 3:Qtot = 0,036 E — 0.907
e Pixel4:Qtot = 0,036 E — 0.630

Figure IV-23 A gauche : Modéle 3D du moule en PTFE. Au milieu : photographie du scintillateur pixellisé
en 2 x 2 pixels. A droite : photographie de la matrice SiPM formée de 2 x 2 pixels.
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Figure IV-24 Les courbes d'étalonnage de chaque pixel du scintillateur pixellisé en 2 x 2 pixels, en
utilisant les sources gamma %Na et 3Cs.
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Deuxiemement, pendant la campagne de mesures a l'installation Cyrcé, nous avons étalonné le
scintillateur pixellisé 2 x 2 a l'aide du faisceau de protons mono-énergétiques. Chaque pixel a été
étalonné individuellement en utilisant un collimateur de 3 mm, pour diriger le faisceau sur un seul pixel
du scintillateur, comme le montre la Figure 1V-25. En plus, le détecteur était fixé sur un support, qui
permet de déplacer le détecteur a distance dans le plan XY (Z étant la direction du faisceau). Les
énergies de protons incidents sont 24,64 MeV, 24,01 MeV, 23,68 MeV et 23,37 MeV, 22,69 MeV et
22,03 MeV. La Figure IV-26 illustre les quatre fonctions de réponses correspondant aux quatre pixels.
A partir des résultats obtenus, nous observons des différences significatives entre les courbes de
réponse des quatre pixels irradiés. Cette observation est plutét surprenante, car lors de I'étalonnage
gamma, nous avions obtenu des courbes d'étalonnage gamma tres similaires. En plus, nous
remarquons la présence d'une caractéristique de double bosse, en particulier pour les pixels 3 et 4.
Nous supposons que cette différence entre les fonctions de réponse des quatre pixels, résulte d'une
erreur de collimation du faisceau, qui ne semble pas étre correctement centré sur le pixel, mais plutot
dirigé vers les parois ou le matériau PTFE est présent, avec un effet plus marqué dans le cas du pixel 1.
Une autre hypothése a considérer est que le fond du moule qui supporte les pixels du scintillateur n'est
pas parfaitement lisse, ce qui entraine une variation de I'épaisseur de PTFE traversée par le faisceau
de protons avant d’atteindre le pixel de scintillateur. Cette variation d'épaisseur peut modifier I'énergie
des protons atteignant le scintillateur, ce qui pourrait expliquer les réponses en énergie différentes
observées pour un méme pixel, contribuant ainsi a la présence de la double bosse, en particulier pour
les pixels 3 et 4.

Dégradeur en
aluminium

Collimateur de 3 mm

Figure IV-25 Photographie de la campagne de mesures réalisée a Cyrcé, ou un scintillateur plastique
pixellisé en 2x2 pixels a été exposé a un faisceau de protons mono-énergétiques passant a travers un
collimateur de 3 mm.
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Figure IV-26 Fonction de réponse de chacun des quatre pixels du scintillateur pixellisé en 2x2 pixels.
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IV.5. Synthese du chapitre 4

Dans ce chapitre, nous avons présenté le prototype du spectro-imageur formé d’un scintillateur
pixellisé en 12x12 pixels, couplé optiquement a une matrice de SiPM, et associé a un masque codé de
type MURA. Avec ce prototype, une source de 252Cf émettant 1,12x10° neutrons.splacée 4 100 cm du
détecteur est localisée en 4,5 heures. D'autre part, les résultats expérimentaux obtenus lors de
mesures in-situ, devant le générateur de champs neutroniques mono-énergétiques de l'installation
Amande, démontrent que le prototype d'imageur de neutrons reste efficace méme lorsque le
détecteur est positionné loin de la source. Une image neutronique a été prise en 40 min du générateur
de champs neutroniques mono-énergétiques émettant 5x10° neutrons.cm™ et placé 8 6 m du
détecteur.

En plus, nous avons validé par simulation Monte Carlo la capacité du prototype du spectro-imageur
a reproduire, avec un scintillateur pixellisé, les spectres en énergie pour des sources neutroniques tels
que les sources 2°2Cf et AmBe. Néanmoins, une dégradation est observée du spectre déconvolué avec
le scintillateur pixellisé par comparaison au spectre déconvolué avec le scintillateur monobloc. Pour
déterminer I'origine de cette différence, il est nécessaire de mener une étude approfondie de I'effet
de I'aspect pixellisation et miniaturisation du scintillateur ainsi que la présence du masque codé sur la
réponse en énergie du scintillateur.

D’autre part, dans ce chapitre, nous avons présenté les contraintes liées a |'étalonnage pixel par pixel
du scintillateur pixellisé en 12x12 pixels. Les premiers essais d'étalonnage « global » a I'aide de sources
gamma, et par pixel avec le faisceau de rayons X, n'ont pas abouti a des résultats permettant
d’étalonner le scintillateur pixellisé (12x12). En conséquence, nous avons proposé dans la suite des
travaux, d’étalonner le scintillateur pixellisé en 12x12 pixels avec des irradiateurs contenants des
sources radioactives tels que l'irradiateur *’Cs du LNHB. En plus, nous avons essayé également
d'étalonner un scintillateur pixellisé présentant des pixels plus grands (6x6x8 mm?3 au lieu de
3,6%3,6%3,6 mm?3) et moins de pixels (2x2 au lieu de 12x12). Pour ce faire, nous avons effectué un
étalonnage par pixel en utilisant des rayonnements gamma, suivi d’'un étalonnage par pixel en utilisant
le faisceau de protons mono-énergétiques de l'installation Cyrcé. Les quatre pixels qui avaient des
réponses similaires a une méme énergie de rayonnements gamma, ont donné des réponses différentes
en les irradiant avec la méme énergie de faisceau de protons. Par conséquent, des études
supplémentaires doivent étre menées dans les perspectives de la these pour étudier I'effet de la
configuration de mesure sur les protons incidents sur le scintillateur.
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Le sujet de these faisant I'objet du présent mémoire visait a développer un spectro-imageur
neutronique a haute sensibilité de détection, permettant de réaliser simultanément la localisation et
la spectrométrie des sources neutroniques. Ce prototype a pour vocation de permettre une
cartographie radiologique plus compléte des sites nucléaires durant les opérations d’A&D. Pour
atteindre cet objectif, notre travail a été structuré autour de deux axes principaux : I'imagerie
neutronique et la spectrométrie neutronique. Dans I'état de I'art, présenté au chapitre 1, nous avons
identifié deux méthodes principales pour effectuer la spectrométrie neutronique dans le contexte
applicatif spécifique de I’A&D : calcul du spectre en énergie des neutrons incidents a partir du spectre
mesuré en utilisant un code de déconvolution et mesure de I'énergie des neutrons incidents en
utilisant la technique du temps de vol des neutrons entre deux détecteurs. En ce qui concerne
I'imagerie neutronique, il existe également deux approches principales : I'imagerie par encodage
spatial (et/ou temporel) et I'imagerie par diffusion élastique entre deux ou plusieurs détecteurs. Les
prototypes d’imageurs basés sur la diffusion élastique offrent un large champ de vue (pouvant
atteindre 360°) mais une résolution angulaire faible (pouvant atteindre 10°). La plupart de ces
prototypes integrent également des mesures de spectrométrie neutronique. D’autre part, les imageurs
par encodage spatial ont un champ de vue relativement restreint (pouvant atteindre 50°) et une
résolution angulaire qui peut atteindre jusqu’a 1°. Il est important de noter que jusqu'a présent, aucun
prototype d'imageur basé sur I'encodage spatial n'inteégre la mesure de spectrométrie neutronique.
Par conséquent, le but de la these était de développer un imageur neutronique par encodage spatial
en lui intégrant la mesure de spectrométrie neutronique. Le coeur de ce prototype est formé d’un
scintillateur plastique pixellisé en une matrice de 12x12 pixels et relié optiquement a une matrice
12x12 de SiPM. Cet imageur est associé a un masque codé de type MURA, offrant un champ de vue de
68° et une résolution angulaire de 7°.

Au niveau de I'axe de la spectrométrie neutronique, nous avons tout d’abord appliqué la méthode
de déconvolution des spectres sur un monobloc de scintillateur plastique discriminant
neutrons/gamma plutdt que sur le scintillateur plastique pixellisé qui forme le coeur de I'imageur, dans
le but de simplifier la configuration du détecteur. Nous avons testé et comparé trois codes de
déconvolution différents : MAXED, GRAVEL et MLEM, en utilisant des données simulées provenant
d'un scintillateur monobloc. Les trois codes de déconvolution ont montré leur capacité a reproduire
les spectres en énergies des sources 2>2Cf et AmBe, en présentant un trés bon accord avec leurs
spectres de référence. Néanmoins, nous avons montré que |'algorithme MLEM était plus performant
que les codes MAXED et GRAVEL pour reconstruire le spectre en énergie des sources °2Cf et AmBe.
Par conséquent, nous avons opté pour |'utilisation du MLEM pour la déconvolution des spectres dans
la poursuite de nos travaux. Avant d’appliquer la spectrométrie par déconvolution des spectres sur des
données mesurées, nous avons déterminé la fonction de réponse aux neutrons du scintillateur en
effectuant des mesures avec deux types de sources : le générateur de champs neutroniques mono-
énergétiques de l'installation Amande de I'IRSN sur le site CEA de Cadarache, et un faisceau de protons
mono-énergétiques de l'installation Cyrcé, rattachée au CNRS a Strasbourg. Les deux fonctions de
réponse obtenues grace a ces deux méthodes étaient en bon accord sur la gamme d’énergie étudiée.
Déterminer la fonction de réponse du scintillateur plastique en utilisant un faisceau de protons mono-
énergétiques constitue ainsi une approche complémentaire par rapport a une étape d'étalonnage
basée sur une source de champs neutroniques mono-énergétiques. Ensuite, nous avons évalué
expérimentalement la performance de spectrométrie neutronique du prototype expérimental formé
d’un monobloc de scintillateur plastique cubique de 2 cm? relié & une matrice de 2x2 SiPM. A I'aide de
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ce prototype, nous avons réussi a reconstruire avec précision et au-dela de 2 MeV les spectres en
énergie des sources neutroniques >2Cf et AmBe et le spectre de neutrons mono-énergétiques
(4404 keV) émis par le faisceau d’Amande. Cependant, la détection de neutrons a basse énergie (<
1 MeV) reste limitée. Cet aspect découle principalement de la difficulté de détecter puis discriminer
les neutrons des photons gamma pour de faibles énergies déposées.

Au niveau de I'imagerie neutronique, la performance du spectro-imageur a été évaluée a I'aide de
mesures en conditions de laboratoire. Nous avons montré qu’une source de %°2Cf, émettant
1,12x10° neutrons.s et placée 4 100 cm du détecteur, pouvait étre localisée en 270 min. D'autre part,
des résultats expérimentaux ont également été obtenus lors d’'une mesure in-situ, via I'utilisation du
générateur de champs neutroniques mono-énergétiques de I'installation Amande, émettant
5x10° neutrons.cm au niveau du point d’émission du faisceau. Le détecteur a été placé a 6 m du
faisceau, et la durée totale de I'acquisition a été de 40 min. D’autre part, nous avons validé par
simulation Monte Carlo la capacité du prototype de spectro-imageur, a reproduire les spectres en
énergie des sources neutroniques de type 2°2Cf et AmBe, en considérant I'utilisation d’un scintillateur
pixellisé. Néanmoins, une dégradation des spectres déconvolués est observée en utilisant le
scintillateur pixellisé par comparaison aux résultats obtenus a I'aide du scintillateur monobloc. Cette
différence de performance de spectrométrie neutronique entre le scintillateur pixellisé et le monobloc
pourrait étre attribuée a la présence de téflon entre les pixels et/ou a l'impact de la présence du
masque codé. Finalement, des difficultés ont été rencontrées lors de la phase d’étalonnage par pixel
du scintillateur plastique pixellisé (12x12), via l'utilisation d’un faisceau de rayons X mono-
énergétiques collimaté.

A la lumiére de ces résultats, plusieurs perspectives majeures se dessinent. Au niveau de
I'amélioration de la sensibilité du prototype du spectro-imageur, tout d’abord, il est envisagé
d’optimiser par simulation Monte Carlo la sensibilité de I'imageur en changeant I'épaisseur du
détecteur formé du scintillateur pixellisé, ainsi que le nombre et I'agencement spatial des pixels.
Deuxiémement, I'amélioration de la sensibilité peut étre réalisée également par le développement
d'algorithmes permettant de discriminer plus efficacement les neutrons des rayonnements gamma.
Une des options consisterait a remplacer la méthode de discrimination traditionnelle PSD par une
méthode reposant sur l'intelligence artificielle permettant de discriminer les neutrons des photons
gamma a de faibles énergies (<1 MeV). D’autre part, le passage de I'encodage spatial surfacique a
volumétrique par le biais d’'un masque codé en trois dimensions (par exemple masque spirale) serait
susceptible d’améliorer le champ de vue. Au niveau de la spectro-imagerie, I'étalonnage par pixel du
scintillateur plastique pixellisé reste a I’'heure actuelle un verrou significatif. Pour cela, le laboratoire
LCIM est en ce moment engagé, par le biais d’'une thése financée par le projet ANR (Agence Nationale
de la Recherche) iNET (imageur Neutron Transportable), dans le développement d’une électronique
de lecture des signaux issus des matrices de SiPM. L'objectif est de proposer une architecture
matérielle permettant de gérer un ensemble de SiPM en réalisant des systémes de lecture de signaux
distribués de maniere simple et efficace. Des études expérimentales seront également menées pour
la mesure du gain intrinseque des SiPMs au sein de la matrice et de leur dépendance en température
afin d’égaliser leurs réponses.
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A&D : Assainissement et Démantélement

ALARA : As Low As Reasonably Achievable

NR : Nucléaires et Radiologiques

MAXED : Maximum Entropy Deconvolution

MLEM : Maximum Likelihood Expectation Maximization
TEP : Tomographie par Emission de Positons

MCNP : Monte-Carlo N-Particle transport code

PHL : Pulse Height Light

ISO : International Organization for Standardization
EQM : Erreur Quadratique Moyenne

MeVee : Mega Electron Volt Electron Equivalent
MeVep : Mega Electron Volt Proton Equivalent

SiPM : PhotoMultiplicateurs en Silicium

GEB : Gaussian Energy Broadening

FWHM : Full Width at Half Maximum

IRSN : Institut de Radioprotection et de Sureté Nucléaire
PSD : Pulse Shape Discrimination

Cyrcé : CYclotron pour la ReCherche et I'Enseignement
PTFE : Polytétrafluoroéthylene

MURA : Modified Uniformly Redundant Array

RSC : Rapport Signal sur Comptage

LNHB : Laboratoire National Henri Becquerel

ANR : Agence Nationale de la Recherche

iNET : imageur Neutron Transportable
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Waveshape est une méthode de discrimination gamma/neutron, basée sur |'utilisation d'un algorithme
de Machine Learning : One-Dimensional Convolutional Neural Network (1D-CNN). Cette méthode
permet de classer les impulsions associées aux photons gamma et aux neutrons a travers l'allure de
leurs signaux de sortie respectifs, corrigés de leur variation de ligne de base individuelle. Pour ce faire,
cette méthode nécessite de passer par une phase d'apprentissage. A défaut d'avoir des jeux de
données photons gamma et neutrons purs, la pré-classification se fait au moyen de la distribution
d'une variable discriminante : lonA, sur laquelle une coupure est appliquée. Cette coupure permet de
construire deux jeux de données pour I'entrainement du modele : un pour les photons gamma et un
pour les neutrons (Fig. 1). Cette distribution est obtenue a partir d'une source AmBe.
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Fig. 1 : Pré-classification des événements gamma et neutron, a partir de la distribution des
lonA.

Pour chaque jeu de données, 2000 impulsions sont sélectionnées. 80% d'entre elles (soit 1600) sont
utilisées pour la phase d'entrainement et 20% (soit 400) pour la phase de test. La phase
d'apprentissage permet de construire le modele de discrimination et la phase de test permet de
vérifier si celui-ci est prédictible. Les deux phases se font en fonction d'un nombre d'itérations (ou
nombre d'epochs), ici fixé a 200. Le nombre d'itérations est choisi de sorte a ce que le modele
discrimine suffisamment tout en restant toutefois prédictible.

La méthode est construite en utilisant la classe TMVA du logiciel ROOT, couplée avec la classe pyKeras
Tensorflow de python.
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Le schéma du modeéle est le suivant (Fig. 2) :

input: | (None, 1024)
output: | (None, 1024)

reshape 1 input: InputLayer

Y
input: (None, 1024)

output: | (None, 1024, 1)

reshape 1: Reshape

input: | (None, 1024, 1)

convld 1: ConvlD
- output: | (None, 1024, 7)

L 4

input: | (None, 1024, 7)

lingld 1: MaxPoolingl1D
max_pootngLa_ axtoolng output: | (None, 512, 7)

input: (None, 512, 7)

convld 2: ConvlD
- output: | (None, 512, 14)

| J

input: | (None, 512, 14)
output: | (None, 256, 14)

max_poolingld 2: MaxPooling1D

input: | (None, 256, 14)

flatten_1: Flatten
- output: (None, 3584)

input: | (None, 3584)

dense 1: Dense
- output: (None, 64)

Y
input: | (None, 64)

output: | (None, 2)

dense 2: Dense

L 4

input: | (None, 2)

activation 1: Activation

output: | (None, 2)

Fig. 2 : Modele 1D-CNN utilisé pour la discrimination gamma/neutron

Ce modele est constitué de deux couches de convolution. Ces couches permettent d'analyser le signal
par zone, en vue d'apprendre des motifs ou des tendances. Deux étages de convolution sont utilisés :
I’'un pour l'apprentissage des petits motifs et I'autre pour I'apprentissage de motifs plus importants,
basés sur les caractéristiques des premieres couches. Ceci permet au modele d'apprendre des motifs
de plus en plus complexes et abstraits. A chaque couche de convolution est associée une couche dite
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de MaxPooling, dont 'objectif est de réduire la quantité d'information pour ne garder que celle qui est
la plus importante. La couche Flatten permet d'établir la connexion entre les couches de convolution
et les couches de base. Parmi les couches de base figurent les couches denses ou couches de
prédiction. Celles-ci permettent d'obtenir le label détecté par le modele. La couche d'activation permet
de classer les évenements sur un nombre de classes données (dans notre cas deux) en fonction du
label détecté.

L'entrée d'un modele 1D-CNN requiert des signaux dont les valeurs sont comprises entre 0 et 1. C'est
pourquoi, les signaux Wfs sont normalisés de la maniére suivante :

[1]

Wfs—Offset—Amin
Wrs' -> ( )

Amax—Amin

ou Amin est I'amplitude minimale du signal
Amax est I'amplitude maximale du signal
Offset est la valeur de la correction de la ligne de base
Wfs correspond aux amplitudes du signal

Comme mentionné précédemment, le modeéle utilise 1600 évenements en phase d'entrainement, 400
évenements en phase de test et un nombre d'epochs de 200. Le modele délivre un score en sortie
associée a la nature de la particule détectée. Ce score est compris entre 0 (pur neutron) et 1 (pur
gamma). La figure suivante montre les performances du modele durant la phase d'entrainement et de
test (Fig. 3).
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Fig. 3 : Distribution des scores correspondant aux photons gamma et aux neutrons (en
haut a gauche), courbes de performances du modéle (en haut a droite), taux de réjection
gamma en fonction de I'efficacité neutron (courbe ROC) (en bas).

Sur la figure 3 a gauche est représentée la distribution des scores associés aux photons gamma et aux
neutrons pour la phase d'entrainement (point) et la phase de test (histogramme avec remplissage). On
constate a travers cette figure que le pouvoir de discrimination est élevé et que les distributions
associées a la phase d'entrainement et de test sont en bon accord, ce qui montre que le modeéle est
prédictible. Le critére pour mesurer le pouvoir de discrimination est déterminé a travers la courbe ROC
(Receiver Operating Characteristic) (Fig. 3 en bas), qui permet pour chaque valeur de score d'évaluer
le taux de réjection des photons gamma en fonction de I'efficacité neutron. Dans notre cas, cette
courbe ROC a une AUC (Area Under Curve) de 99.69%, ce qui dénote un pouvoir de discrimination
gamma/neutron important. Par ailleurs, la figure 3 a droite montre les performances du modeéle durant
la phase d'entrailnement et de test. Deux criteres sont pris en compte |'accuracy et le loss. L'accuracy
indique le taux de prédiction correct, a travers la formule [2] suivante :
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[2]

TP+TN )

accuracy =\m————————
y (TP+TN+FP+FN

avec TP = vrai positif
TN = vrai négatif
FP = faux positif

FN = faux négatif

Nous constatons que, dans notre cas, cette grandeur croit et atteint, a la fin de I'étape
d'apprentissage, une valeur supérieure a 95%. Par ailleurs, les tendances sont proches entre
la courbe d'entrainement et la courbe de test associées a cette grandeur, ce qui dénote que
le modele a un bon pouvoir de discrimination et est prédictible. Le loss est plus difficile a
interpréter car, contrairement a l'accuracy, cette grandeur n'est pas exprimée comme un
pourcentage. Il prend en compte l'incertitude d'une prédiction en fonction de I'écart entre la
prédiction et la valeur réelle. Il est utilisé pour trouver les meilleurs parametres (poids dans le
1D-CNN) du modeéle. Le but est de minimiser cette valeur. Nous constatons que cette
grandeur décroit tout au long de la phase d'apprentissage, pour atteindre une valeur proche
de 0. De plus, la tendance est la méme entre la courbe d'entrainement et la courbe de test, ce
qui dénote une nouvelle fois que le modéle a un bon pouvoir de discrimination et est
prédictible.

Une fois le modéle mis en place, nous passons a la phase d'inférence. Celle-ci consiste a tester
le modeéle sur l'ensemble des données mises a disposition (dans notre cas 1000000
d'impulsions). Cette étape va nous permettre de déterminer la proportion de photons gamma
et de neutrons, comme le montre la figure 4 en haut.
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Fig. 4 : Estimation de la proportion neutron/gamma (en haut), ajustement de la

distribution de score obtenue par la phase d’entrainement, contribution gamma + neutron
(vert) par celle obtenue apreés inférence (noir) (en bas).

La proportion est déterminée via la méthode de la conservation de la moyenne [3] :

p X Mneutron + (1 - p)Mgamma = Minférence

— Minférence_Mgamma [3]

Mneutron_Mgamma

avec p : la proportion neutron
My eutron : 12 valeur moyenne de la distribution des scores neutrons

M

gamma: 1a valeur moyenne de la distribution des scores photons gamma
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Minférence: 1a valeur moyenne de la distribution des scores obtenue par inférence.

La figure 4 en bas permet de comparer la distribution des scores (gamma+neutron) obtenues lors de
la phase d'entrainement et celle obtenue lors de la phase d'inférence. Cette figure permet de justifier
qgue le modele est bien prédictible car les deux courbes s'ajustent bien entre elles.

L'évaluation des proportions est importante quant a la détermination de la coupure a appliquer sur le
score pour optimiser (maximiser) la significance donnée par le ratio :

si5

avec S : signal correspondant au nombre d'événements neutrons

B : bruit de fond correspondant au nombre d'évenements photons gamma
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Fig. 5 : Optimisation de la coupure sur le score

La figure 5 montre I'évolution de I'efficacité neutron (bleu en trait plein), I'efficacité gamma (rouge en
trait plein), la pureté neutron (bleu en tiret large) et la pureté x efficacité neutron (bleu en trait fin) en
fonction de la coupure appliquée sur le score.
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e Les efficacités sont définies de la maniére suivante :

score appliqué

Effcacité ==

Distribution.score; (x)dx

[5]

f01 Distribution.score; (x) dx

avec i la nature de la particule : gamma ou neutron

e La pureté est définie de la maniere suivante :

score appliqué _ . . .
fo PPIAYE b stribution score neutron (x)dx

T S [6]
f;wre APPRAYE b stribution score gamma+ neutron (x)dx

Pureté=

L'optimisation de la coupure a appliquer est donnée a travers le maximum de significance calculé par
I'algorithme. Dans notre cas, ce maximum est atteint lorsque la valeur de coupure a appliquer sur le
score vaut 0,4846. Cette valeur correspond également a la valeur de coupure a appliquer pour laquelle
la courbe efficacité x pureté atteint également son maximum. Le tableau récapitulatif (Tab. 1) résume
les caractéristiques liées au choix de la coupure optimisée sur le score.

- Classifier ( #signal, #backgr.) oOptimal-cut S/sqrt(S+8B) NSig NBkg Effsig EffBkg

PyKeras: ( 40000, 60000 ) 0.4846 192.186 38900 2068.966 0.9725 ©0.03448

Tab. 1 : Résumé des caractéristiques liées au choix de la coupure optimisée sur le score

Ce tableau montre qu'en sélectionnant les évenements avec un score inférieur ou égal a 0,4846, on
obtient une efficacité neutrons de 97,25% et une efficacité photons gamma de I'ordre de 3,45%. Ce
tableau nous donne également une information sur le taux de contamination photons gamma. Celui-
ci est évalué a travers le ratio suivant :

NBkg 2068,966
NBkg + Nsig ~ 2068,966 + 38900

Contamination = = 5,05%
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A travers ces différentes informations, le spectre d'énergie neutron peut étre extrait du spectre
d'énergie totale (neutron+gamma) de I'AmBe (Fig. 6).

10° =

#evts

70

80

0 10 20 30

Integral

Fig. 6 : Spectre d'AmBe entier (noir), contribution de la partie neutron aprés application de
la coupure optimisée sur le score (rouge).
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