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INTRODUCTION GENERALE

Les déchets radioactifs représentent un enjeu m@eur I'industrie nucléaire. La
gestion de ces déchets est nécessaire et importamte’'un point de vue éthique, scientifique
et économique, que du point de vue de la proted@snpersonnes et de I'environnement. Une
gestion pérenne des déchets radioactifs requiezt aomnaissance fine de leur contenu
radiologique (activité alpha, activité béta, masiseile, débit de dose...) La mesure des
actinides (uranium, plutonium, curium, américiummajoritairement émetteurs alpha a vie
longue, est une étape importante au sein de ceegsus de caractérisation. On peut par
exemple souligner que les normes d’entreposageiréace sont reliées aux quantités de ces
différents actinides présents dans les colis. iud&ala grande diversité des colis de déchets
radioactifs, leur caractérisation nécessite I'emglone ou de plusieurs techniques de mesure
complémentaires.

Les techniques de caractérisation sont généraleragrdupées en deux catégories, a
savoir : les méthodes destructives et les méthodes-destructives. Les méthodes
destructives, basées sur le prélevement et I'aaaljischantillons, constituent une solution
d’'intérét mais sont souvent limitées par le mandeereprésentativité des résultats (colis
hétérogenes). La caractérisation radiologique dalis est donc plus frequemment réalisée a
I'aide de méthodes dites non-destructives. Ces adéthpermettent une analyse compléte du
colis tout en préservant son intégrité. Deux tygesnéthodes non-destructives existent : les
méthodes passives et les méthodes actives. Ledestipassives consistent a détecter les
particules émises spontanément par le contamingsept dans le colis. Cependant, ces
méthodes peuvent étre limitées par des effets @albsorption au sein des colis, par
I’émission passive neutronique ou photonique discol encore, par I'interférence du signal
utile avec le bruit de fond. Les méthodes activegosant sur la réaction de fission nucléaire,
sont ainsi souvent requises pour détecter lesidetin Ces méthodes visent a induire des
réactions de fission sur les actinides, a I'aidendfaisceau interrogateur de particules, puis a
détecter les particules promptes et retardées énssde aux réactions de fission. La
technique utilisant un faisceau interrogateur detmo@s visant a induire des réactions de
fission porte le nom d’interrogation neutroniquéise (INA) [Passard93, Pérot96, Raoux00].
Cette technique est actuellement exploitée damwduitrie nucléaire, notamment pour
caractériser des colis fortement irradiants. Lanegue utilisant un faisceau interrogateur de
photons de haute énergie visant a induire des io@actde photofission porte le nom
d’interrogation photonique active (IPA). Cette teitjue est I'objet de travaux de recherche et
développement dans plusieurs centres de recheeghuesdde nombreuses années [Lyoussi94,
Gmar00, Carrel07]. Les neutrons interrogateurs swatlitionnellement émis par un
générateur deutérium-tritium tandis que les photdashaute énergie sont produits par
rayonnement de freinag@remsstrahluny dans la cible de conversion d'un accélérateur
d’électrons. Durant une mesure d’interrogation phimjue active, des neutrons parasites sont
créés dans la cible de conversion de l'accélérgbanrdes réactions photonucléaires. Ces
neutrons sont couramment dénommés « photoneutrons »



L’objectif de ce projet de recherche est d'utiliseflux de photoneutrons délivré par
un accélérateur linéaire d’électrons (LINAC), eeuliet place d’'un générateur de neutrons
traditionnel, afin de réaliser des mesures d'ioigation neutronique active. L'un des
principaux avantages de cette approche est quéntedke photoneutrons délivré par un
LINAC peut étre jusqu’a environ cent fois supéripar rapport au flux neutronique émis par
un générateur deutérium-tritium. L'utilisation d’'UdNAC comme source de particules
interrogatrices peut donc potentiellement abaidssr masses limites de détection en
interrogation neutronique active. Ce projet estaérgant motivé par la possibilité de realiser,
a terme, un dispositif destiné a la caractérisadies colis de déchets radioactifs qui soit basé
autour d’'un accélérateur d’électrons. Un tel digfopermettrait de combiner différentes
techniques complémentaires lors de l'étude de témaation d'un colis, a savoir:
l'interrogation neutronique active, l'interrogatiophotonique active, et I'imagerie haute
énergie. Cette derniére technique permettrait dermiéner le niveau de remplissage d’'un
colis et de mettre en évidence des effets de reasio la détection des rayonnements
neutroniques et photoniques (cartographie de laitiedes déchets présents au sein du colis).
L’interrogation neutronique active pourrait étrencée sur la détection des noyaux fissiles
(**U, 2%u...) [Jallu99] tandis que Iinterrogation photorggactive pourrait étre axée sur la
détection des noyaux fertileS{U, **Pu...) [Lyoussio9].

Des études précédentes ont permis d’identifieat@$ contraintes lors de la mise en
ceuvre du couplage simultané de ces deux mesuraskg82, Chakhlov99, Jallu00]. Nous
orienterons donc nos travaux vers une réalisatigpareée des mesures d’interrogation
neutronique et photonique actives. Le flux de phstade haute énergie produit par un
accélérateur d’électrons étant particulieremengdtiir [Nieschmidt77] alors que le flux de
photoneutrons est émis de maniére quasi-isotr@pppsition de la cible de conversion de
I'accélérateur pourrait ainsi étre adaptée poucweha des deux mesures. Les configurations
mises en ceuvre pour les mesures d’interrogatiotroréque et photonique actives présentent
également d’autres différences. Par exemple, lagrares de 14 MeV issus d’'un générateur,
suite a la réaction de fusion entre un noyau déédem et un noyau de tritium, doivent étre
ralentis au sein d’'une cellule de mesure afin dagigter leur probabilité d’interaction avec
les actinides fissiles contenus dans un colis. ksure par interrogation neutronique active
requiert ainsi une cellule de mesure constituée diatériau permettant de thermaliser les
neutrons rapides émis par la source associée aigposdif de détection neutronique
approprié.

L’énergie optimale des électrons délivrés par URAC pour la réalisation de mesures
par interrogations neutronique et photonique astiest d’environ 15 MeV. En effet, cette
énergie de photons correspond au maximum des ss@fticaces de réaction de photofission
pour les actinides. Cette énergie de photons qureségalement au maximum des sections
efficaces de réactions photonucléaires conduisdatpoduction de photoneutrons pour le
tungstene et le tantale, matériaux souvent utilges la fabrication des cibles de conversion
d’accélérateur d’électrons. Au cours de notre étudmis nous intéresserons donc a un
acceélérateur délivrant des électrons dont I'énezgiecomprise entre 10 MeV et 20 MeV.
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La thése est constituée de trois axes principauixcanstitueront les chapitres deux,
trois et quatre de ce mémoire. Dans un premier $empus chercherons a acquérir une
connaissance fine du flux interrogateur de phottroas délivré par un accélérateur
d’électrons, et a optimiser ce flux pour la rédimade mesures d’interrogation neutronique
active. Dans un second temps, nous chercheronsmanter la faisabilité de la mesure
d’interrogation neutronique active « pure », c'a@stire sans contribution parasite de la
photofission, a l'aide d’'un accélérateur d’électat d’'une maquette de cellule neutronique.
Enfin, nous réaliserons la conception par simutatdtune cellule de mesure d’interrogation
neutronique active, destinée a irradier des cobsjuettes présentant un volume de 220 L.
Nous pourrons ainsi évaluer les performances dee moéthode en présence de différents
types de matrices au sein des colis. Le premiepittbade ce mémoire est quant a lui
consacré a la mise en perspective de nos travauxapgort a I'état de l'art, et a une
présentation des éléments de physique spécifignes &ravaux de recherche et nécessaires a
la compréhension des résultats présentés dangdalsumanuscrit.
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CHAPITRE 1 : INTRODUCTION, CONTEXTE, ENJEUX, ET
PHYSIQUE ASSOCIEE

1. Introduction, contexte et enjeux
1.1Les colis de déchets radioactifs

L’Agence Internationale pour I'Energie Atomique EA) donne la définition de
déchet radioactif suivante : « toute matiere paguélle aucune utilisation n’est prévue et qui
contient des radionucléides en concentration sepri aux valeurs que les autorités
compétentes considérent comme admissibles dansa&siaux propres a une utilisation sans
contrble ou au rejet ». Les déchets radioactifsviprment essentiellement de I'industrie
nucléaire civile destinée a la production déner@iectrique. Cependant, ils peuvent
également provenir de centres de recherche, ouresnétre générés par l'industrie agro-
alimentaire, la médecine nucléaire, et les apptinatliées a la défense. Un colis de déchets
radioactifs est constitué d’'une matrice, d’'une éopee, et d’un contaminant. La nature d’'un
colis, son origine, et son niveau de radioactiypEyvent étre trés divers. La masse d’un colis
peut aller de quelques dizaines de kilogrammesuaiqirs tonnes, et son activité peut
s'étendre de quelques becquerels a plusieurs té&rabeels. Le type de contenu du colis et les
radionucléides présents dans le colis peuvent véogement. Il peut notamment s’agir
d’actinides, de produits de fission, et de proddictivation. Bien que certains types de
déchets soient sous forme liquide ou gazeuse, nous intéresserons exclusivement aux
déchets solides au sein de ce mémoire de thesdigle 1.1 illustre, de maniére non
exhaustive, la diversité des types de colis de etéchadioactifs. Cette diversité explique
notamment pourquoi une seule méthode de mesureutespffire pour caractériser tous les
types de colis.

Figure 1.1 : Différents types de colis de déchetadioactifs. De gauche a droite : bloc TE, coque
CBFC-2, fit de 870 L, fit de 220 L, colis CSDC.

Cing catégories existent pour classer les déchadactifs en fonction de leur
contenu et de leurs activités p ety. Elles portent les noms suivants : haute acti&itée
longue (HA-VL), moyenne activité a vie longue (MA:) faible activité a vie longue (FA-
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VL), faible et moyenne activité a vie courte (FA/MAC), et tres faible activité (TFA). Le
tableau 1.1 rassemble les informations principalgses cing catégories.

Tvoe de Volume |Radioactivité
P£ ) Description Origine relatif relative
déchets p e
(%) (%)
Produits de
fission / Retrai
) o elraitement, N 96 0
]'[\ - "n L A{'“nldi}'\ H{_‘th{_‘r{'l'n_‘ D.z_ .}6.0.
MiNEurs
vitrifiés
Gaines de
combustible
Boues de
traitement )
) . Retraitement, -
MA-VL | deffluents Recherche 4,6 3.87
bitumés CLlIere
[Déchets
solides
cimentés
Déchets
graphite Démantilement,
(centrales déchets de
FA -VL T 1 4.5 0,01
UNGG) procédé ou
Déchets d’assainissement
radiferes
Déchets Exploitation,
solides maintenance,
FA/ démantélement
. Boues . . 79.6 0.07
MA -VC ) iy | d’installations de
cimentées
recherche ou
Résines industrielles
Gravats,
ferrailles
TFA Déchets Démantilements 1.1 -0
industriels
spéciaux

Tableau 1.1 : Classification des déchets radioactifen fonction des critéres d'activité
massique et de durée de vie [Carrel07].

Différents modes de gestion sont adoptés en famckiola catégorie a laquelle le colis
de déchets appartient. Bien qu’un entreposage dacsUpuUiSSe convenir pour certains types
de déchets, a terme, les colis les plus radioaatidsvie longue seront destinés au stockage en
profondeur (futur centre de stockage CIGEO géré PaAaNDRA). Par ailleurs, les
déclarations du fabricant sur les contenus radigles de certains colis peuvent étre
incomplétes, erronées, voire indisponibles. Cedtaarque est essentiellement valable pour
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les colis fabriqués il y a plusieurs décennies,nava renforcement de la réglementation
francaise sur les déchets nucléaires et la misplare de procédures de contrdle et de
tracabilité lors de leur production. Nous pouvoitsrde cadre réglementaire instauré par la
loi Bataille datée de 1991 [Loi n°91-1381] qui secanplétée en 2006 [Loi n°2006-739].

Les mémes motivations qui ont conduit a ces loisraamt également a développer des
meéthodes permettant d’affiner la caractérisationatdis de déchets radioactifs. Certains colis
peuvent représenter une menace pour I'Homme etvit@mement. Leur gestion et
notamment leur caractérisation constituent un dewairal vis-a-vis des générations futures.
Une gestion optimale de l'aval du cycle du comhlustinucléaire passe en partie par le
déploiement de techniques de mesure plus efficatgdus précises, et si possible moins
chéres. La reclassification/décatégorisation deairexr colis (par exemple de la catégorie
FA/MA-VC a TFA) permettrait notamment d’optimiser gestion et les colts associés.

1.2Les méthodes de caractérisation

Les méthodes de caractérisation des colis de dechdioactifs sont généralement
classées en deux catégories. La premiere catagécessite le prélevement d’un échantillon
de colis. Ces méthodes, qualifiees de destructsaas, performantes mais limitées par le fait
gue les conclusions obtenues suite a I'analyseéédbdntillon ne peuvent généralement pas
étre étendues a I'ensemble du colis en raison dehsgbérogenéité. Au-dela de nuire a
l'intégrité des colis, les méthodes destructivasspntent également I'inconvénient de générer
des déchets radioactifs supplémentaires suite Goiéamination des outils nécessaires au
prélevement de I'échantillon. La deuxiéme catégesicelle des méthodes non-destructives.
Deux types de méthodes non destructives peuventn@ses en ceuvre dans le cadre de la
caractérisation d’'un colis : les méthodes passe#tdes méthodes actives. L'ensemble de ces
meéthodes ont été largement discutées au sein d@edandts travaux de these de doctorat
[Lyoussi94, Jallu99, Raoux00, Gmar00, Carrel07]udloappelons ici les méthodes les plus
couramment utilisées, leurs principes de fonctiomer®, et exposons leurs principaux
avantages et limitations. Cependant, il est importe rappeler au préalable que le couplage
de ces différentes méthodes de mesure, ainsi @gsotiation de leurs résultats et leur
interprétation combinée, permettent d’extraire ptédement plus d’informations sur un
colis que celles apportées individuellement parceha de ces techniques, et surtout de
réduire les incertitudes de mesure. L'optimisatibncouplage de ces différentes méthodes
constitue donc un enjeu important dans le procedswesractérisation des colis.

1.2.1 Méthodes non-destructives passives [LyoussiO5a]

Les méthodes passives consistent a détecter lasutes s’échappant spontanément
du colis, a savoir des photons gamma et des neuttanprincipal avantage des méthodes
passives par rapport aux méthodes actives résidg l@ar relative simplicité de mise en
ceuvre.
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1.2.1.1Spectrométrie gamma passive

La spectrométrie gamma passive repose sur I'utisad’un détecteur de photons
gamma et d’'une chaine d’acquisition [Gilmore95, ws&i05a]. La figure 1.2 montre la
configuration expérimentale type utilisée lors deréalisation d’'une telle mesure avec un
détecteur germanium sur un colis de type CBFCiheatxemple de spectre gamma passif. Ce
type de détecteur est souvent employé en raisosodeexcellente résolution en énergie
(résolution de 2 keV a 1332 keV). La spectromég@mma passive permet par exemple
d’évaluer la masse @U contenue dans un colis & partir de I'aire netteid & 185,7 keV, et
celle d®*U & partir de I'aire nette du pic & 1001 keV émés pn de ses descendants, le
protactinium-234 métastabl&{"Pa). L'analyse des spectres gamma passifs a kEdmdes
de calcul dédiés (MGA, IGA, ou FRAM) permet de détimer la composition isotopique de
'uranium et du plutonium contenus dans le colisT[@11]. En revanche, la spectrométrie
gamma passive est souvent limitée du fait de I'glism des gamma au sein méme du colis.
La présence d&'Cs ou de®Co dans le colis peut également engendrer un fasmdpin
important rendant difficile la détection d’autremdio-isotopes, notamment les actinides (la
majorité des rayonnements gamma émis par ces odereg inférieure a 600 keV). C’est
notamment le cas des colis de déchets radioactiftesant des coques et embouts compactés
[Raoux00, ToubonO1].
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Figure 1.2 : Mesure de spectrométrie gamma passiwgeir un colis de type CBFC-2 avec un
détecteur germanium (a gauche), et exemple de specfCarrel10b] (a droite).

1.2.1.2Comptage neutronique passif

Les neutrons émis par un colis peuvent provenitadéssion spontanée de certains
actinides 3%, ?*Pu...) et de réactionsy(n) suite & l'interaction de rayonnements alpha
issus de la désintégration de certains noyaux $ofitthm, 2% u...) avec des éléments légers
de la matrice (aluminium, bore...) Divers types deptage neutronique passif peuvent étre
effectués [LyoussiO5a, LyoussilO]. Le comptage mueidue total s’attache a détecter
'ensemble des neutrons tandis que le comptageaiasidences consiste a ne retenir que les
neutrons prompts de fission spontanée. Cette dermézhnique de comptage est la plus
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frequemment employée car elle permet de s’affrandtila difficulté d’interprétation du
signal due aux neutrons de réactiomsn). En effet, selon la forme chimique du contamin
(oxyde, fluor), I'émission neutronique peut étrestrdifférente. Nous pouvons aussi noter
gu’une autre technique de comptage, consistantextdé des coincidences de plus de deux
neutrons, fait actuellement l'objet de développeamean laboratoire : le comptage des
multiplicités. Une fois la composition isotopiquentiue grace a la mesure de spectrométrie
gamma passive, le comptage neutronique total omndaure des coincidences permettent
d’estimer la masse de plutonium contenue dans lls. d@a principale difficulté rencontrée
lors d'une mesure de comptage neutronique passfdeédans la complexité de
linterprétation des comptages obtenus. Les mesusesoincidences neutroniques visant a
quantifier le plutonium sont quant a elles limitgesr la présence de noyaux également
émetteurs par fission spontanée (exempl&m). La figure 1.3 présente le dispositif utilisé
sur l'installation SAPHIR pour une mesure neutroeigpassive sur un colis de type CBFC-2
et un exemple de résultat obtenu.
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Figure 1.3 : Mesure de comptage neutronique passftir un colis de type CBFC-2 avec des blocs
de détection contenant des détecteurs®Ble (& gauche), et exemple de comptages obtenus
[Carrel10b] (a droite).

1.2.2 Méthodes non-destructives actives [LyoussiO5b]

Dans certaines situations, les méthodes non-déisgamassives sont confrontées a
des limitations les rendant inapplicables. Dansa® les méthodes actives non-destructives
sont souvent mises en ceuvre. Les méthodes actoreslastructives visant a détecter les
actinides £, #%u,?%%...) sont traditionnellement constituées de deupesala premiére
étape consiste a induire des réactions de fissiorles actinides a l'aide d’'un faisceau de
particules, tandis que la seconde étape est dédiéedétection des particules promptes et
retardées émises. A la différence des méthodes/paske déploiement des méthodes actives
est complexe en raison de la nécessité du recaurs aource de particules interrogatrices.
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1.2.2.1Interrogation neutronique active

L’interrogation neutronique active est une techeige mesure active non-destructive
qui utilise une source de neutrons en tant queicpées interrogatrices [Jallull].
Historiguement, les premiéres mesures par intetimyaeutronique active ont été réalisées a
I'aide d’'une source interrogatrice pulsée?df (air comprimée ou cable) et consistaient &
détecter les neutrons retardés. De nos jours, ngrgeeur de neutrons de type deutérium-
tritium est couramment employé comme source deromsiinterrogateurs. Les neutrons de
14 MeV émis par un générateur deutérium-tritiunmufrens issus de réactions de fusion entre
des noyaux de deutérium et de tritium) sont le glusvent ralentis au sein d’'une enceinte.
Cette derniere est généralement constituée de imatdegers (graphite et/ou polyéthyléne)
afin de permettre I'interaction des neutrons aescdctinides qui présentent une forte section
efficace de fission thermique, & savoir les acésidissiles U, ®%u...) L'interrogation
neutronique active permet donc de séparer, duliatgrfogation et la mesure et ce grace a
I'énergie des neutrons, les masses de matiéréefi€3U, 2>Pu...) et fertile £, **Pu...)
contenues dans un colis. Les fissions induitegaetonséquent les masses de matiere fissiles
et fertiles au sein d’un colis, sont généralememingjfiées a I'aide d'un systeme de détection
spécifiqgue permettant le comptage des neutrons gisoet retardés émis suite aux réactions
de fission.

Cependant, les performances de cette techniqueeptldtre limitées lorsqu’on
souhaite I'appliquer a certains types de colis. &a@ample, les neutrons interrogateurs et les
neutrons de fission peuvent étre absorbés darasld’an colis volumineux et bétonné, ce qui
explique la difficulté a détecter des actinidesteEndans le colis. En France, de multiples
applications industrielles de cette méthode ont éit@liées et souvent mises en ceuvre
[Passard93, Pérot96, Raoux00]. Cette techniquaatstllement exploitée dans l'industrie.
On peut citer a titre d’exemple les postes 0 ee 2 Altelier de Compactage des Coques et
poste 7 des ateliers T1/R1 d’AREVA-NC (La HaguehgBert97, Toubon01, Antonil3]. A
titre d'illustration, la figure 1.4 présente la loéé SYMETRIC dédiée a la mesure par
interrogation neutronique active sur des colisrhd#a (CEA Cadarache) [Pérot03, Jallull].
Nous pouvons également citer la cellule de mesIRONETHEE 6 du CEA Cadarache
[Passard02, MarianiO3, JalluO6] qui a d’abord étécae par simulation puis fabriquée pour
réaliser des mesures par interrogation neutronapiige sur des fats de 118 L. La cellule
PROMETHEE 6 comporte 88 détecteuria et la cellule SYMETRIC en contient 99.
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Figure 1.4 : SYMETRIC : cellule dédiée a la mesurear interrogation neutronique active.

1.2.2.2Interrogation photonique active

L’interrogation photonique active est une technigeemesure active non-destructive
utilisant des photons de haute énergie, générémpannement de freinage dans la cible de
conversion d’'un accélérateur d’électrons, commeiquées interrogatrices. La photofission
présente un seuil de réaction proche de 6 MeV pensemble des actinides. Ainsi, seuls les
photons ayant une énergie supérieure a ce seuilitmoent a l'interrogation des actinides
présents dans le colis. La photofission concerlzefais les actinides fertile$fU, %%Pu...)
et les actinides fissilesfU, »**Pu...) L'interrogation photonique active permet dafe
mesurer la masse globale de matiére fissile dtefefains un colis. A l'origine, cette méthode
a été developpée en se basant sur la détectionnela@sons retardés de photofission
[Lyoussi94]. Plus récemment, lI'analyse des speatiesgamma retardés obtenus suite a
l'interrogation photonique du colis a été étudié@impdiscerner les composantes fertiles et
fissiles contenues au sein du colis [Gmar00, Cartel

La génération de I'impulsion de I'accélérateur di&tons entraine une saturation du
systeme de détection des neutrons de fission (ftmshma), généralement constitué de
détecteurs §He, et empéche le comptage des neutrons promptaatefission émis durant
limpulsion. Les réactionsy( n) se produisant au moment de I'impulsion — dansible de
conversion et au sein du colis — sont égalemenbrggine d’'un bruit de fond important
perturbant la détection des neutrons prompts dsiofis C'est pourquoi l'interrogation
photonique active s’attache généralement a détiestereutrons retardés de photofission entre
les impulsions du LINAC [Lyoussi94, Jallu99]. A ldifférence de la technique
d’interrogation neutronique active pour laquells leeutrons interrogateurs sont émis de
maniére isotrope, le flux interrogateur en inteatbgn photonique active présente une forte
anisotropie dans 'axe du faisceau [NieschmidtZ7hterrogation photonique active apporte
ainsi une information sur la localisation des adés au sein du colis, comme Tlillustre la
figure 1.5. Une autre différence importante eng® deux techniques réside dans le fait que le
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flux de photons de haute énergie peut interrogerndasses d’actinides situées au centre de
colis denses et volumineux.
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Figure 1.5 : Deux exemples de résultats obtenus g a I'interrogation photonique active de
colis : comptage neutronique actif [Carrel11b] (a guche) et tomographie de photofission
[Carrel10b] (a droite).

1.2.2.3La double interrogation

Lors d'une mesure d'interrogation photonique actides réactions photonucléaires
ont lieu dans la cible de conversion de l'accégmtd’électrons et sont a l'origine de
'émission de neutrons appelés « photoneutronses @erniers sont souvent considérés
comme des particules parasites lors de la mesurgebgation photonique active.
Cependant, les photoneutrons peuvent également @étilesés comme particules
interrogatrices. La possibilité de réaliser simdétaent une mesure d'interrogation
photonique et une mesure d’interrogation neutramiggetive a fait I'objet de plusieurs études.
Certains auteurs ont rencontré des difficultésrieplies dans la mise en ceuvre de la double
interrogation [Franks82], tandis que d’autres mé#so[Chakhlov99, Jallu99], basées sur
I'utilisation de deux cibles — une pour la prodoctide photons et une pour la production de
photoneutrons, comme représenté sur la figure 1.6résentent quelques inconvénients
(difficulté d’approvisionnement de la cible en Heuyn destinée a produire les photoneutrons
par exemple).

Photons
Electron Beam Line

V- Beryllium Disk

«—— 5cm —>

J

Tantalum target

Figure 1.6 : Représentation d’un dispositif & deuxibles [Eshwarappal3].
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Cependant, lorsque I'on considére le cas d'uneealkl conversion unique irradiée par
des électrons de 15 MeV, le flux de photons deehéntrgie est orienté vers I'avant et celui
de photoneutrons est émis de maniere quasi-isotibst donc envisageable de réaliser
séparément la mesure d’interrogation neutroniquiveacet la mesure d’interrogation
photonique active sur un colis, en optimisant Isifian et la géométrie de la cible de
conversion et en adaptant le dispositif utilisérpchiacune de ces deux mesures (cible mince
pour la mesure d’interrogation photonique activielecépaisse et cellule thermalisante pour la
mesure d’interrogation neutronique active). Undetehéthode permettrait de réaliser la
mesure d’interrogation photonique active a I'énergiptimale pour la réaction de
photofission. Elle permettrait également de s'aittar de certaines contraintes propres aux
techniques utilisant une cible pour la productibltpnique et une seconde cible destinée a la
production photoneutronique. Dans le cadre de tleélge, c'est dans cette optique que nous
avons dirigé nos recherches.

1.2.2.4lmagerie photonique haute énergie

L’'imagerie photonique haute énergie est une tecknigctive non-destructive qui
utilise un accélérateur d’électrons comme sourcepligtons de haute énergie et permet
d’analyser qualitativement et quantitativement whisc Cette technique est basée sur les
variations de transmission du flux de photons itedupar les différences de densités au sein
du colis. L'image du colis est obtenue a l'aiderdé&cran de détection positionné a l'arriere
du colis. Il est possible d'utiliser une plaque tgraphique ou un imageur numérique de
type EPID Electronic Portal Imaging Devigegénéralement constitué d’un écran scintillant.
Les travaux réalisés dans le cadre de cette theésg@®effectués a I'aide de I'EPID visible sur
la figure 1.7. Cette figure présente égalementxamgle de dispositif destiné a la réalisation
d’'images haute énergie de colis de déchets rad®&CEA, centre de Grenoble) [Moulin04].
Nous pouvons noter qu’un dispositif entierementi@d@d’'imagerie haute énergie sera bientot
opérationnel sur le site du CEA Cadarache (celiPHONIE située dans l'installation
CHICADE).

Figure 1.7 : Imageur numérique de type EPID (a gaute) et exemple de dispositif expérimental
d’'imagerie haute énergie (a droite).
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L’image haute énergie apporte un certain nombr&atimations sur un colis. En guise
d’exemples, lidentification du type de déchets teomis dans le colis, la répartition des
déchets au sein de ce dernier, et le niveau delissage du colis, sont autant d’informations
accessibles avec cette méthode, et importanteslelarglre de la caractérisation d’'un colis.
Elles permettent notamment d’ajuster les modélesimlation du colis en question et de
déterminer une fonction de transfert reflétant aleum la réalité expérimentale. A titre
d'exemples, la figure 1.8 présente deux imagesisésd au cours de cette thése
respectivement pour un fit maquette de 870 L etalis réel de type CBFC2. Ces images ont
été obtenues a l'aide de l'accélérateur d’électrdesl’installation SAPHIR (CEA LIST,
centre de Saclay).

Figure 1.8 : Images haute énergie d'un f(t de 870 tontenant des colis de déchets compactés (a
gauche) et d'un colis CBFC2 (a droite). Images resitées a I'aide du logiciePhotoshop CS5.

1.3 Conclusions

Les colis de déchets radioactifs présentent unedgraliversité et un large panel de
techniques permet de les caractériser. Les méthddsisuctives sont performantes mais
généralement réservées a l'analyse de colis deetletitomogenes ou a la réalisation d'un
échantillonnage sur colis hétérogénes. Les méthoaleslestructives présentent quant a elles
plusieurs avantages par rapport aux méthodes dtgés, tels que : la rapidité, le codt, la
préservation de l'intégrité du colis, et la repréagvité (mesure globale du colis et possibilité
de mesurer tous les colis). Les méthodes non aéista passives sont plus simples a mettre
en ceuvre que les méthodes non-destructives acBegmndant, dans certaines situations, les
méthodes passives deviennent inapplicables etplidénent des méthodes actives est alors
nécessaire. La détection des actinides requietilidation de techniques basées sur le
phénoméne de fission induite (INA, IPA). Nous cameas la suite de ce chapitre a la
présentation des fondements physiques inhérentdemimiques étudiées dans le cadre de
cette théese (fission, photofission, photoneutrons).
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2. Eléments de physique

Cette partie est consacrée a la présentation des ba physique spécifiques a ce sujet
de thése et essentielles a la compréhension dpgreBasuivants. La méthode développée au
cours de ce travail de these est fondée sur leipende la fission nucléaire et repose sur
I'utilisation du flux de neutrons délivré par uncatérateur d’électrons. Nous présenterons les
principales notions relatives a la réaction deidisset les éléments clés de physique
fondamentale sur les photoneutrons.

2.1La fission nucléaire

2.1.1 Historique de la fission

Deux ans apres la découverte du neutron par Jahabvik en 1932 [Chadwick32a,
Chadwick32b], Enrico Fermi et son équipe étudienbdmbardement de noyaux d’uranium
par des neutrons et concluent & la formation douvel élément lourd de numéro atomique
égal a 94 [Fermi34]. lls le baptisent hésperiumtteCe&onclusion ne convainc pas les
scientifiques de I'époque et Ida Noddack avancgplithése que le noyau pourrait se scinder
en plusieurs fragments sous l'impact des neutrddsdflack34]. N’apportant pas de
fondements théoriques a cette hypothese, cetteederast ignorée. En 1939, Otto Hahn et
Fritz Strassman publient un article dans lequedxigliquent avoir produit du baryum suite au
bombardement d’uranium par des neutrons [Hahn38iteOméme année, Lise Meitner et
Otto Robert Frisch interpréetent cette observatiomme étant le résultat de la fragmentation
de noyaux d’uranium par des neutrons [Meitner3%r R suite, Otto Robert Frisch
confirmera expérimentalement cette hypothése [R88F En 1940, G.N. Flerov et K.A.
Petrzhak montrent que la fission de noyau®d peut survenir sans intervention d’une
particule incidente. La fission spontanée est déexte. Les applications potentielles de la
réaction de fission nucléaire induite a des fingodmuction d’énergie et de défense seront
ensuite rapidement percues et feront I'objet d’'agoeiement important (projéflanhattan
durant la Seconde Guerre mondiale, ce dernier alébauché sur la fabrication des bombes
utilisées lors des bombardements d’Hiroshima étagasaki).

2.1.2 Mécanisme de la fission

La réaction de fission correspond a la divisiomdiwyau atomique lourd en plusieurs
fragments. Deux fragments sont produits dans |lpgrtudes cas. La fission peut survenir de
maniére spontanée ou étre induite par une particoidente, et s’accompagne de I'émission
de particules parmi lesquelles des neutrons ejpte®ns. Les neutrons prompts sont émis
instantanément aprés la réaction de fission (elif€s et 10" s), tandis que les neutrons
retardés sont émis de maniere différée (entre gaslqicrosecondes et plusieurs dizaines de
secondes), par les produits de fission qui déantse plus généralement par désintégration
" [Raoux00, LyoussilO]. De méme que pour les neatmompts, les gamma prompts sont
émis instantanément aprés la fission. En revareshepmparaison avec les neutrons retardés,
I'émission des gamma retardés peut étre sensibleddralée par rapport a l'instant ou
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survient la fission (émission comprise entre quesqcentaines de microsecondes et plusieurs
jours apres la fission).

La fission survient lorsque la barriére de potértiee a la compétition entre la force
de répulsion électrostatique entre les protons agau et la force de liaison nucléaire est
franchie [Raoux00]. La fission spontanée correspamdranchissement de cette barriere par
un mécanisme quantique : 'effet tunnel. En revandh fission induite requiert un apport
extérieur d’énergie afin de franchir cette barriéCette énergie peut étre apportée par un
neutron. S’il s’agit d’'un neutron thermique (neutrde 25 meV), la barriére est franchie suite
au gain de I'énergie de liaison apporté par lenoeudu noyau et entrainant la déformation de
ce dernier. On parle alors de fission thermiques &etinides fissionnant par ce mode de
fission sont de nombre de masse impair et sontfidgides ¢>U, >**Pu...) Si I'énergie est
apportée par un neutron rapide (énergie de l'oddrdieV), la barriere est franchie grace a
I'énergie cinétique de la particule incidente enl’parle alors de fission rapide. Ce mode de
fission concerne les actinides fissilé&y, **Pu...) et les actinides ayant un nombre de
masse pair qui sont appelés fertil&&(, **%u...) La fission peut également étre induite par
un photon. Ce mode de fission est désigné sowsrrieetde photofission. Cette derniére est
régie par le phénomeéne de résonance géante dgqgjaiintervient essentiellement pour des
photons dont I'énergie est comprise entre 12 MeV1@tMeV sur les noyaux lourds.
Cependant, des photons de 6 MeV suffisent pouchiame seuil de photofission [Lyoussi94,
Gmar00, Carrel07]. La photofission concerne lemalds fissiles et fertiles.

2.1.3 Données nucléaires sur la fission

Au sein de ce travail de thése, nous nous inté@ssea la réaction de fission
thermique sur U et 1e**%Pu et & celle de fission rapide si#f1J. Les sections efficaces de
fission thermique sur*U et 1e?**Pu sont respectivement de 585 barns et 748 bareite;
de fission rapide sur U par des neutrons de 1 MeV est d'environ 13,5ilaiths
[ENDF/B-VII.1]. La figure 1.9 présente les sectioefficaces de fission pour ces différents
isotopes. Nous nous intéressons également a laoeae photofission sur®U, le 2%Pu et
I'23%U. Les sections efficaces de ces réactions soseptées sur la figure 1.10.
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Figure 1.9 : Sections efficaces de fission poufU, le **%Pu, et I’**U [ENDF/B-VII.1, Lyoussi10].
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Figure 1.10 : Sections efficaces de photofissionyrd’ U, le **%Pu, et ’**U [ENDF/B-VII.1].

Les réactions de photofission ont lieu pendantgduision de photons délivrée par
'accélérateur d’électrons. Celles de fission rapidnt lieu quasi-simultanément durant
limpulsion délivrée par le générateur de neutroBs. revanche, les réactions de fission
thermique se produisent quelques instants aprésision des neutrons par la source
(quelgues centaines de microsecondes a quelguiksenuhdes). Cette durée nécessaire a la
thermalisation des neutrons interrogateurs permetédecter les neutrons prompts de fission
thermique entre les impulsions. Dans le cadre tte ttgese, nous nous attacherons également
a la détection des neutrons retardés de fissiamtfae, de fission rapide, et de photofission.

De maniere générale, bien qu’il existe quelqueedihces en fonction de I'actinide et
du mode de fission considéré, le spectre en énedgge neutrons prompts suit une
Maxwellienne d’énergie moyenne égale a 2 MeV tamgis celui des neutrons retardés est
compris entre 300 keV et 600 keV. A titre d'illustion, la figure 1.11 présente deux
exemples de spectres obtenus avec le code de 8onuMCNPX : un spectre de neutrons
prompts et un spectre de neutrons retardés. légatlement important de noter que les
neutrons prompts sont tres majoritaires par rappaxt neutrons retardés. Prés de 99% des
neutrons de fission sont des neutrons promptguément 1% environ des neutrons retardes.
Ces derniers sont généralement classés en six aga@ipvant leur temps de demi-vie et le
nombre moyen de neutrons retardés émis par fisBi@m qu’elle permette de quantifier le
signal retardé mesuré, la classification des nastretardés en six groupes repose sur des
fondements empiriques. D’autres types de classiicgpeuvent étre employés (classification

en huit groupes permettant de garder constantemegs de demi-vie des différents groupes,
quel que soit I'actinide ayant fissionné).
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Figure 1.11 : Spectres en énergie des neutrons prpts et retardés de fission thermique sur
I'23%U, obtenus avec le code de simulation MCNPX.

Le nombre moyen de neutrons prompig émis par fission thermique suf¥fu et le
2%y est respectivement de 2,42 et 2,87 [ENDF/B-Y/ILés tableaux 1.2 et 1.3 présentent
les six groupes temporels de neutrons retardésladission thermique surf°U, le ®%Pu et
la fission rapide sur % [Waldo81] ; et pour la photofission suf*fU, I'***U et le®**Pu
[Nikotin66]. Les parameétres de photofission sordspntés pour un spectre de photons dont
'énergie maximale est de 15 MeV. Chaque groupeasictérisé par un temps de demi-vie
(ti2) et un nombre de neutrons retardés émis par fisgmté Biv, et exprimé pour
10° fissions).B; symbolise la fraction de neutrons retardésBfigroupe de précurseurs par
neutron etv, le nombre moyen de neutrons retardés émis pdorfisi est important de
spécifier que des évaluations plus récentes ddératits parameétres pour les neutrons
retardés existent [Dupont08]. Cependant, ces deshi@ont pas été retenues dans le cadre de
cette étude (paramétvenon remesureé).
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235U 238LJ 239Pu
Groupes f2 () Bivr ti12 (S) Bive ti2 (S) Bive

1 54,58 55 52,51 57,7 54,15 22

2 21,87 366 21,59 608 23,03 192

3 6,03 328 4,99 719 5,59 136

4 2,23 660 1,94 1720 2,13 210

5 0,50 192 0,49 1000 0,62 55

6 0,18 70 0,17 330 0,26 29
Total - 1671 - 4435 - 644

Tableau 1.2 : Classification des neutrons retardéde fission thermique pour 1”*°U et le
2%y, et de fission rapide pour 3 (valeurs def;v, exprimées pour 168 fissions) [Waldo81].

235U 238LJ 239Pu
Groupes 12 (S) Bive ti2 (S) Bive tyo () Bive

1 54,7 52 56,2 61 54,0 22

2 20,3 193 21,3 489 20,6 75

3 5,45 146 5,50 545 57 66

4 2,01 354 2,15 970 1,94 105

5 0,50 134 0,70 552 0,58 54

6 0,19 83 0,19 503 0,20 38
Total - 962 - 3120 - 360

Tableau 1.3 : Classification des neutrons retardége photofission pour 12U, I'%U et le
23%pu (valeurs dep;v, exprimées pour 16 photofissions) [Nikotin6é.

Au sein de notre étude, nous nous intéresserorienégat a la détection des gamma
retardés comme mesure complémentaire potentietias ouvons noter que I'énergie d’un
gamma retardé est spécifique a un produit de fissamné. Le spectre en énergie des gamma
retardés est complexe et s’étend jusqu'a 5 MeV.dmstteurs de gamma retardés couvrent
une gamme de durée de vie, bien plus large que del neutrons retardés, allant de la
centaine de microsecondes a plusieurs années.
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2.2Les photoneutrons

En 1934, J. Chadwick et M. Goldhaber montrent ceeerteutrons sont émis a la suite
du bombardement de noyaux de deutérium par desmhde plusieurs MeV [Chadwick34c].
Leur publication permettra de fonder un nouveaunghde la physique consacré a I'étude des
interactions entre les photons et les noyaux atoesiq la physique photonucléaire. De telles
interactions peuvent engendrer I'émission de dfi&s types de photoparticules, parmi
lesquelles des protons et des neutrons, respe@itet@signés sous les termes photoprotons
et photoneutrons.

Il est intéressant de souligner que le nombre deopinotons émis dans la gamme
d’énergie de photons étudiée est négligeable. tem, ¢ probabilité qu’une particule chargée
réussisse a franchir la barriere coulombienne diaypau lourd est faible [Courant51]. Cet
effet ne se traduit pas par un seuil de réactyop) plus élevée que celui de réactignn)
pour les noyaux lourds, ces deux seuils étant go¢AIEA0Q], mais par une importante
différence de leurs sections efficaces [Giacri@@ns le cadre de cette these, nous nous
intéresserons exclusivement aux photoneutrons égpar un accélérateur d’électrons.

2.2.1 Réactions photonucléaires

La cible de conversion d’'un accélérateur d’életrest généralement constituée d’'un
matériau lourd (tungsténe ou tantale par exemples. électrons bombardant la cible sont
freinés et perdent leur énergie par le phénomenéBréensstrahlung(rayonnement de
freinage). Un spectre continu de photons est anss. Ces photons peuvent a leur tour
interagir avec les noyaux lourds de la cible pactiéns photonucléaires. Des photoneutrons
sont ainsi produits. Différents mécanismes permetiexpliquer 'émission de ces derniers.
Le mécanisme majoritaire dépend de I'énergie desopis [VyletO1].

Pour une énergie de photon incident comprise diitigleV et 30 MeV, la résonance
géante dipolaire est le mécanisme responsableedesiion de I'essentiel de la production
des photoneutrons. Une description simple de césienance a été fournie par M. Goldhaber
en 1948 [Goldhaber48]. Au cours de cette résonadecehoton incident interagit avec le
noyau dans sa globalité, 'ensemble des neutroflisretemble des protons se déplacant en
direction opposée au sein du noyau. Le noyau es@iiént ensuite dans son état fondamental
par émission de photoparticules.

Dans la gamme d’énergie s’étendant de 30 MeV aMB®Q, la probabilité que le
photon interagisse avec une paire neutron-protomogau est importante. C’est I'effet quasi-
deutéron, également connu sous le nom d'effet msdadtéron, modele proposé par J. S.
Levinger en 1951 [Levinger51]. La photodésintégmatilu quasi-deutéron entraine I'éjection
de chacune des deux particules qui le compose hdtopeutron est ainsi émis.

En 1947, R. Serber suggére que les interactionpaeisules de haute énergie avec
les noyaux doivent étre considérées comme desatitens individuelles entre les particules
incidentes et les nucléons des noyaux [Serber471989, E. M. McMillan, J. M. Peterson et
R. S. White mettent en évidence la production deame® par une cible de freinage en platine
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irradiée par des électrons de 335 MeV [McMilland9kffet au cours duquel linteraction
individuelle d’'un photon de haute énergie avec ucléon du noyau entraine la production de
mésons est nommé effet photoméson. Plus spécifignietans le cas ou les mésons produits
sont des pions, il est d'usage de parler d’effettgpion. Cet effet ne peut avoir lieu que si le
photon apporte une énergie supérieure & la massgody soit 140 MeV/c environ. La
réabsorption d’'un photopion au sein du noyau el&régine d’'une cascade intranucléaire.
Cette cascade consiste en une succession de awlientre particules dans le noyau. Les
particules de haute énergie issues de cette castad@ppant du noyau, peuvent a leur tour
entrainer une cascade au sein d’'un autre noyaat,la’eascade extranucléaire. Les noyaux au
sein desquels des cascades ont eu lieu subsisiastuwh état excité. D’aprés un modéle
développé par V. Weisskopf en 1937, un noyau exutidt se désexciter en émettant des
particules par un processus d’évaporation [Weiddk@Qp Des neutrons peuvent ainsi étre
émis au cours de ces différentes cascades ou asid®@phénomenes d’évaporation.

La figure 1.12 montre I'allure de la section effiegphotonucléaire totale en fonction
de I'énergie du photon. Parmi les trois mécanistnksrigine de I'émission de photoneutrons
gue nous avons décrits préecédemment, il apparaitagtésonance géante dipolaire présente
la section efficace la plus élevée, et ce pour@mexgie de photon comprise entre 13 MeV et
18 MeV pour les noyaux lourds [XulO]. Dans le cadee cette thése, nous allons nous
intéresser a des accélérateurs délivrant des @hsotiont I'énergie est comprise entre 10 MeV
et 20 MeV. Nous nous intéresserons donc principaténaux photoneutrons de résonance
géante dipolaire.
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Figure 1.12 : Section efficace photonucléaire totalpar nucléon en fonction de I'énergie du
photon ou de sa longueur d’onde réduite [Findlay90]
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2.2.2 Caractéristigues des photoneutrons

Les photoneutrons de résonance géante dipolaireeptmnaitre par deux processus.
En 1937, V. Weisskopf explique que les neutronssépar un noyau excité, suite a
'absorption d'un photon par le noyau, sont émisr pm processus d’évaporation
[Weisskopf37]. En 1951, E. D. Courant postule gqe’émission directe, sans formation d’'un
noyau composeé, est possible [Courant51]. En 19561. DVilkinson donne une description de
ce processus qu’il qualifie de résonance directikjidgéon56].

2.2.2.1Distribution angulaire

Les photoneutrons émis par évaporation sont caisese par une distribution
angulaire isotrope [Weisskopf37]. Cependant, lestgieutrons directs voient leur
distribution angulaire varier en §(r6)) [Courant51],0 étant I'angle entre la direction du
photon incident et celle du neutron émis. Autremeitt I'émission d'un photoneutron
d’émission directe est la plus probable dans urection perpendiculaire a I'axe du photon
incident. En 1960, F. Tagliabue et J. Goldembergsgnthétisé et confronté les résultats de
précédentes études sur la distribution angulaires gdotoneutrons [Tagliabue60].
lls expliqguent les désaccords entre les résultateas études par des différences entre les
protocoles expérimentaux suivis. En 1966, G. S.dWlet réalise un travail de thése de
doctorat au sein duquel il s'intéresse a la distidm angulaire des photoneutrons émis par
différents noyaux lourds [Mutchler66]. Il mesuras kistributions angulaires anisotropes des
photoneutrons directs émis par différents noyalwes &sultats expérimentaux confirment
eégalement une distribution angulaire isotrope plas photoneutrons d’évaporation. Au
second chapitre, nous étudierons en détail, pawlaton et expérimentalement, la
distribution angulaire des photoneutrons émis patilble de conversion en tungsténe ou en
tantale d’'un accélérateur d’électrons de 14 Me\LDMeV.

2.2.2.2Spectre en énergie

Le spectre en énergie des photoneutrons émis macible de conversion est décrit
par I'équation suivante [Tosi91]

AN E  [E Ep o
- = — |+
dE Tzexp<T) Kln[E+ sn]

e E correspond a I'énergie du photoneutron en MeV ;

e S, estl'énergie de liaison du photoneutron en MeV ;

* E,ax représente I'énergie maximale des photons en MeV ;
» K est un coefficient de normalisation ;

* T correspond a la température nucléaire du noyaviedh

La température nucléaire du noyau représente b@mela plus probable des
photoneutrons émis. Sa valeur est d’environ 0,5 Ndevr un noyau de tantale [Liu95] et
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pour un noyau de tungsténe [Tosi91]. Le premienéedu membre de droite est un spectre de
Maxwell décrivant la contribution des photoneutratiévaporation tandis que le second
terme du méme membre correspond a celle des phatons émis par interaction directe.
Des exemples de spectres de photoneutrons génées $irradiation d’'une cible de plomb
pour une énergie d’électrons de 45 MeV, publiéedHeB. Xu et son équipe, sont présentés
sur la figure 1.13. Ces derniers ont comparé lésultat de simulation avec celui publié par

I'équipe de Petwal [Petwal07], et avec des done&psérimentales provenant de 'AIEA.

Le spectre en énergie des photoneutrons émis aultieradiation d’'une cible de
conversion, bombardée par des électrons entre 20 eV, sera donc une superposition de
deux composantes. La composante basse énergie -eritaigg — sera constituée d’'un
spectre de Maxwell présentant un maximum a 0,5 Mgéntribution des neutrons
d’évaporation), tandis que la composante haute géner— minoritaire (environ 14%
[Mutchler66]) — apparaitra pour des énergies d'emvid MeV ou 5 MeV (contribution des
neutrons directs). Différents auteurs s’accordanuge valeur moyenne du spectre en énergie
des photoneutrons voisine de 1 MeV [Facure05, H@ngsafar94, XulO, Benites-
Rengifol3].

—n— MONPS by us
—+— MCOCNFP by Petwal
—a— JAEA 188
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Photoneutron energy/MeV

Photoneutron yield/ x10

Figure 1.13 : Exemples de spectre en énergie de phxweutrons émis par une cible de plomb
irradiée par des électrons de 45 MeV [Xu10].
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CHAPITRE 2 : CONNAISSANCE DU FLUX DE PHOTONEUTRONS

La maitrise de la technique d’interrogation neutjoa active, réalisée avec un
accélérateur d’électrons en tant que génératenedions, requiert une connaissance fine du
flux de photoneutrons émis. Les principaux fondeméméoriques sur les photoneutrons ont
été présentés au chapitre précédent. L'objectitalesecond chapitre est d’approfondir la
connaissance du flux interrogateur, puis d’optims flux (maximisation de la production
photoneutronique et minimisation de la productian ghotons de plus de 6 MeV) dans
I'objectif de repousser les limites de l'interroigat neutronique active. Nous présentons
d’abord I'étude par simulation dédiée a la carasafion et a I'optimisation du flux
photoneutronique délivré par un accélérateur diddas. Cette étude a été réalisée en utilisant
conjointement les codes de simulation Monte CarlGN®WX et TRIPOLI-4 (développés
respectivement aux Etats-Unis parlles Alamos National Laboratorgt en France par le
CEA). Enfin, nous caractérisons expérimentalemeffiuk de photoneutrons généré par deux
accélérateurs d'électrons a l'aide d’'une méthodesld@pée au cours de ce travail de thése
reposant sur la méthode d’activation neutronique.

1. Caractérisation du flux de photoneutrons par simul&ion

Préalablement a la présentation de notre étude spaulation dédiee a la
caractérisation du flux de photoneutrons par sittaanous souhaitons attirer I'attention du
lecteur sur les points techniques suivants. Letuétians de données nucléaires utilisées par
les codes de simulation MCNPX et TRIPOLI-4 sontrfé&mes (bibliotheques internationales
au format ENDF-6). Cependant, les données nuckawe les particules en voie de sortie
(énergies et angles de sortie des interactiond) dioectement issues des évaluations pour
TRIPOLI-4 alors qu’elles sont issues d’'un module tcitement (module ACE du code
NJOY) pour MCNPX. Cette difféerence entre les dewxles peut potentiellement étre a
'origine de différences d’interprétation des doasénucléaires, dans le cas des réactions
neutroniques comme dans le cas des réactions plodéaires. Nous pouvons également
mentionner que TRIPOLI-4 permet de simuler le tpansdes électrons, des photons, des
neutrons et des positrons, alors que MCNPX perraedimhuler une plus grande variété de
particules (plusieurs dizaines de particules edrgsilourds). Ces deux codes se distinguent
également par les techniques de réduction de wariaqu’ils proposent. Malgré des
discussions avec différentes personnes de I'éqdeealéveloppement du code de calcul
MCNPX du Los Alamos National Laboratory— dont I'un des fondateurs du code
(J.S. Hendricks) — et une étude par simulation démpntaire, il n'a pas été possible de
conclure avec certitude sur le fait que la comptesde neutrons directs soit prise en compte
dans les simulations ou non. Cependant, I'hypotl&phis vraisemblable a laquelle ce travail
de thése a permis d’aboutir, est que les photomesitrdirects et les photoneutrons
d’évaporation résulteraient d’'une modélisation gbgle ». Cela signifierait que les sections
efficaces photonucléaires tiendraient compte igdifiinment des neutrons d’évaporation et
des neutrons directs, et que I'hypothese de didgtab angulaire isotrope soit retenue pour
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'ensemble des neutrons genérés (non prise en eodepla distribution angulaire anisotrope
en sin2Q) des neutrons directs).

Notre étude de caractérisation du flux de photonesta été structurée selon les trois
principales caractéristiques suivantes, a savgjrectre en énergie, distribution angulaire, et
intensité moyenne d’émission. Cette étude a élé&sééaen considérant le cas d’une cible de
conversion en tantale ou en tungsténe irradiéedearélectrons dont I'énergie est comprise
entre 10 MeV et 20 MeV (électrons monoénergétiqusauf indication contraire, la cible
modélisée présente une épaisseur d’l cm et un ttewrdé 5 cm, et les sections efficaces
photonucléaires utilisées proviennent de la bibégue ENDF/B-VII. Les incertitudes
statistigues a un sigma ne sont représentées suigieres par des barres d’erreurs que
lorsqu’elles excédent la taille des symboles. Enfiest important de préciser que nous avons
vérifié que les écarts potentiels entre les résultle simulation MCNPX et TRIPOLI-4
mettant en jeu les photoneutrons ne pouvaientaétribués a des différences de production
photonique dans la cible de tungstene ou de tanésleleux codes ayant apporté des résultats
identiques en termes de production de photons ldarikle.

1.1Spectre en énergie

Nous avons déterminé le spectre en énergie desmudtons en simulant une sphere
autour de la cible de conversion et en comptamiol@bre de photoneutrons traversant la
sphere par intervalle d’énergie de 200 keV. Larig2l1l montre quatre spectres en énergie
calculés avec MCNPX. Il s’agit des spectres engiaates photoneutrons émis par une cible
de tungstene irradiée par des électrons de 12 éWleV, 16 MeV ou 18 MeV. L'allure de
ces spectres simulés est conforme a la théoriecQabes sont de type Maxwellienne. Le
maximum est atteint pour une énergie de 0,5 Melé¢ ellcul de I'énergie moyenne donne
une valeur d’environ 1 MeV quelle que soit I'énergiles électrons, conforme a celle
retrouvée au sein de la littérature [Facure05, lg0anSafaro4, Xul0, Benites-Rengifol3].
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Figure 2.1 : Spectres en énergie des photoneutroémiis par une cible de tungsténe irradiée par
des électrons de 12 MeV, 14 MeV, 16 MeV, ou 18 MeRésultats obtenus avec MCNPX.
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Nous avons ensuite procédé a la comparaison destregpeen énergie des
photoneutrons obtenus avec MCNPX et TRIPOLI-4. igare 2.2 compare les spectres en
énergie obtenus avec ces deux codes dans le cas dible de tantale irradiée par des
électrons de 15 MeV. Cette figure présente égalemeragrandissement de la région basse
énergie du spectre obtenu avec MCNPX (calcul dubmende photoneutrons traversant la
sphére modélisée autour de la cible par interndidaergie de 20 keV). Bien que ces résultats
indiquent des difféerences en termes d’intensité enag d’émission entre MCNPX et
TRIPOLI-4 pour le cas de la cible de tantale aecéihergie d’électrons, les spectres en
énergie déterminés avec les deux codes présemntendliure similaire et une méme énergie
moyenne de prés d'l MeV. Cependant, le spectresaebanergie (en deca de 0,5 MeV)
présente une allure qui n’est pas celle d'un spadtr Maxwell-Boltzmann. Les deux codes
permettant de reproduire cet effet, des erreurs dizsr données photonucléaires contenues
dans I'évaluation ENDF/B-VII semblent en étre lasa
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Figure 2.2 : Spectres en énergie des photoneutroémiis par une cible de tantale irradiée par des
électrons de 15 MeV. Comparaison des résultats olotes avec MCNPX et TRIPOLI-4 et
agrandissement de la région basse énergie du specMCNPX.

Nous avons également comparé les résultats obt&raes MCNPX et TRIPOLI-4
pour le calcul du spectre en énergie des photomesitémis par une cible de tungstene
bombardée par des électrons de 15 MeV. Ces résudtait présentés sur la figure 2.3.
Comme précédemment, la figure présente égalemeagrandissement de la région basse
énergie du spectre obtenu avec MCNPX. Bien que di#€rences entre MCNPX et
TRIPOLI-4 apparaissent en termes d’intensité mogedigmission des photoneutrons émis
par la cible de tungsténe a cette énergie d'élestries spectres obtenus avec les deux codes
présentent de nouveau un bon accord tant par leue ague par leur énergie moyenne
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d’l MeV. Nous pouvons aussi noter que l'allure gecre dans sa partie basse énergie est
cette fois presque conforme a la théorie.
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Figure 2.3 : Spectres en énergie des photoneutroémis par une cible de tungstene irradiée par
des électrons de 15 MeV. Comparaison des résultatbtenus avec MCNPX et TRIPOLI-4 et
agrandissement de la région basse énergie du specMCNPX.

1.2 Distribution angulaire

Afin de déterminer la distribution angulaire desfmeutrons émis par la cible de
conversion, nous avons segmenté la sphere entdareaibie en angle polaire de 4°. Ce calcul
a été realisé avec MCNPX en utilisant I'option FRI¥ la carte FT afin de fixer I'angle
polaire référence (0°) dans le sens d’émission @estrons. En considérant un segment
angulaire ¢, B], a étant I'angle le plus petit € I'angle le plus grand, le nombre de
photoneutrons traversant le segment angulaiygl][ a été divisé palm[cos (o) —cos ()]
afin de le normaliser par stéradian. La figure&gose les distributions angulaires obtenues
pour une cible de tantale et une cible de tungdténgbardée par des électrons de 15 MeV.
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Figure 2.4 : Distribution angulaire des photoneutrms émis par une cible de tungstene ou de
tantale irradiée par des électrons de 15 MeV (cibleylindrique, épaisseur d’1 cm et diamétre de
5 cm). Résultats obtenus avec MCNPX.

De maniére générale, la distribution angulaire gletoneutrons émis par la cible de
tungstene et la cible de tantale présente uneeadlimilaire. Un creux dans la distribution
centré sur I'angle de 90° est mis en évidence. @eedeux fois moins de neutrons sont émis
perpendiculairement a l'axe des électrons irradintcible. Nous avons réalisé des
simulations complémentaires qui ont permis d’expdigl’anisotropie observée. Les neutrons
émis dans le sens du diamétre ont une forte priit@éatle s’échapper de la cible avec une
autre direction. Afin d'observer dans quelle mesoes effets de géométrie de la cible
dégradent l'isotropie de la distribution angulaimus avons réalisé de nouveau ces
simulations pour des cibles de différents diamétdstitre d’exemple, la distribution
angulaire apparait isotrope lorsque I'on considére cible d’1 cm de diametre. Ce résultat
montre que, quand bien méme les neutrons sontad@msaniere isotrope au moment de leur
création, la géométrie de la cible a un impact irfgya sur la distribution angulaire des
neutrons sortant de cette derniére et doit étsem@mn compte. Cependant, lorsque la cible est
placée au sein d'une cellule thermalisante telle qelle d'une cellule de mesure
d’interrogation neutronique active, une descriptisotrope de la distribution angulaire des
photoneutrons peut étre retenue en premiére appabixin. Nous pouvons aussi souligner
gue l'atténuation a 90° dans la distribution angalapparait plus prononcée pour la cible de
tungstene que celle de tantale en raison de lardifte de masse volumique de ces deux
matériaux (16,4 g/chhpour le tantale et 19,3 g/énpour le tungsténe). Cet effet étant
egalement présent pour les neutrons émis versngeatre 0° et 60°), nous avons cherché a
localiser les réactions photonucléaires a l'origileela production des photoneutrons au sein
de la cible de conversion. Nous avons divisé ubke e conversion en tungstene irradiée par
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des électrons de 15 MeV en portions de 0,5 mm @épar et calculé le taux de production
(v, xn) dans chacune des portions. Nos résultatsvisibtes sur la figure 2.5. Nous montrons
ainsi que le taux de production &n) est maximal a une profondeur de prés d’'1 Dens le
cas d'une cible d’l cm d’épaisseur, les réactiotier@gine de la création des photoneutrons
étant donc essentiellement localisées en entrégbtie Les interactions des photoneutrons
dans la cible expliquent que I'anisotropie de Istribution angulaire des photoneutrons soit
plus importante pour le cas de la cible de tungstgne pour celle de tantale (masse
volumique du tungstene supérieure a celle du &ntal
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Figure 2.5 : Taux de production {, xn) en fonction de la profondeur dans une ciblealtungsténe
irradiée par des électrons de 15 MeV. Résultats odrius avec MCNPX.

1.3Intensités moyennes d’émission

Les intensités moyennes d’émission ont été calsudépartir du taux de production
(v, xn) dans la cible de conversion. Soulignons qugésravons vérifié par simulation que la
contribution des réactions (n, 2n) a la productiemeutrons par la cible est négligeable dans
le cadre de cette étude. Le nombre de photoneuémis par seconde par I'accélérateur de
linstallation SAPHIR est obtenu en multipliant désultat du calcul de taux de production
(y, xn) par le nombre d’électrons délivré par I'aécéteur par seconde (courant créte de
100 mA, soit 6,25.10 électrons par seconde), par la durée de I'impul§®5 ps), et par la
fréquence a laquelle les impulsions sont déliv(é@sHz). Il est important de mentionner que
le tantale naturel est entiérement composé d’uguenisotope, 16¥'Ta, alors que le tungsténe
naturel est composé de cing isotopes™®/ (0,12%), 1e'®AV (26,30%), €'%W (14,28%),
le ¥\W (30,70%), et %W (28,60%) [AIEA0O]. Pour ces différents isotopesdans la
gamme d’énergie de notre étude, les réactign3n) ne peuvent survenir du fait de leurs
seuils en énergie élevés (situés entre 20,36 MeN Ipd®W et 23,57 MeV pour 1&%W), les
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réactions §, an) sont tres improbables compte tenu de leur taddels sections efficaces
(inférieures & 1 mb a 20 MeV), et I'émission de tppootons par réactiory,(p) est fortement
limitée par la barriére coulombienne des différéstsopes du tungstene et du tantale. Le taux
de production y, xn) peut ainsi étre décomposé comme suit, Xr{) = , n) + 2¢, 2n).
Remarquons que la multiplicité neutronique estuseldans cette équation. Nous attirons
I'attention du lecteur sur le fait que la sectidficace , xn) est qualifiée de section efficace
photoneutronique de production dans la littérat{#¢EAO00] et inclut a ce titre les
multiplicités neutroniques, a la différence de é&ton efficace, sn) qualifiée de section
efficace photoneutronique totale. Nous avons p@c&ddeux comparaisons. Nous avons
d'abord comparé les résultats de simulation MCNPXs dintensités d’émission
photoneutronique moyenne délivrées par une cibleinigstene obtenus a partir de calculs de
taux de production y(xn) réalisés avec deux bibliotheques de sectiefficaces
photonucléaires différentes (CNDC et ENDF/B-VIR,emsuite comparé les résultats obtenus
en calculant ces intensités avec un taux de prmoug, xn) et un taux de production
reconstitué manuellementy(() + 2f, 2n)) a partir des taux de réactionrf) et ¢, 2n) avec
une méme bibliothéque (CNDC). Ces calculs ont éadisés pour une énergie d’électrons
allant de 10 MeV a 20 MeV. Nos résultats sont mnadés dans les tableaux 2.1 et 2.2.
Précisons que les incertitudes statistiques agmasassociées a ces calculs sont inférieures a
0,2%.

élfcrt]fc:g;e(s/leesw ENDF/B-VII CNDC %/:(;vn
10 6,56.16n/s 4,08.18n/s 1,61
11 1,77.18n/s 1,25.10n/s 1,41
12 4,26.18n/s 3,39.10n/s 1,26
13 9,09.18n/s 7,80.10n/s 1,16
14 1,70.16 n/s 1,53.18 n/s 1,11
15 2,84.18 n/s 2,62.18 n/s 1,08
16 4,34.18 n/s 4,09.18 n/s 1,06
17 6,14.16 n/s 5,86.18 n/s 1,05
18 8,19.1¢ n/s 7,87.18 n/s 1,04
19 1,05.18" n/s 1,01.18 n/s 1,03
20 1,28.18" n/s 1,24.18 n/s 1,03

Tableau 2.1 : Intensités moyennes du flux de photentrons émis par une cible de
tungsténe, calculées avec MCNPX & partir de taux deroduction (y, xn) avec les sections

efficaces d'ENDF/B-VII et de CNDC.
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= i ,N) + 2§, 2n
et LR N T R e

10 1,35.18n/s 4,08.18n/s 3,31

11 3,26.18n/s 1,25.10n/s 2,61

12 6,81.18n/s 3,39.10n/s 2,01

13 1,29.16 n/s 7,80.10n/s 1,65

14 2,23.18 n/s 1,53.18 n/s 1,46

15 3,54.1 n/s 2,62.18 n/s 1,35

16 5,23.1¢ n/s 4,09.18 n/s 1,28

17 7,23.18 n/s 5,86.18 n/s 1,23

18 9,48.1¢ n/s 7,87.18 n/s 1,20

19 1,19.18' n/s 1,01.18 n/s 1,18

20 1,45.18' n/s 1,24.18 n/s 1,17

Tableau 2.2 : Intensités moyennes du flux de photentrons émis par une cible de
tungsténe, calculées avec MCNPX a partir de taux deroduction (y, xn) ou f, n) + 2¢, n) avec
les sections efficaces de CNDC.

Les intensités moyennes d’émission calculées ar mhrttaux de productiony,(xn)
avec les sections efficaces d’'ENDF/B-VII ou CNDGgmntent des écarts qui diminuent
lorsque I'énergie des électrons augmente. Cessésant importants a basse énergie (écarts de
plusieurs dizaines de pourcents) mais restentiéuiér & 10% pour une énergie d’électrons
comprise entre 15 MeV et 20 MeV. Les intensités emoyes d’émission calculées a partir de
taux de productiony( n) + 2¢, 2n) ou {, xn) avec les sections efficaces de CNDC présenten
egalement des écarts. Ces derniers sont trés iami®@ basse énergie (plus d’un facteur trois
a 10 MeV) et diminuent lorsque I'énergie des etatiraugmente. Afin de déterminer les
causes de ces désaccords, nous avons extraitckanseefficaces photonucléaires utilisées
pour chacun des isotopes du tungstéffs\ *2aw, 83w, ¥4, 8V, et nous nous sommes
également intéressés aux sections efficaces daleéat'Ta). Par souci de rigueur, les
sections efficaces ont été extraites de deux mesiifférentes, par calcul et avec la fonction
dédiée de MCNPX. Les deux méthodes d’extraction @eoriné des sections efficaces
identiques. Les figures 2.6 a 2.11 présentent ofispenent les sections efficaces
photonucléaires dt®W et #3w, du ¥, ¥, W, et du'®'Ta. Les sections efficaces
(v, n) et ¢, 2n) extraites sont celles de CNDC. En I'abserespEcification dans la légende,
les sections efficacesy,(xn) proviennent indifféremment de CNDC ou d’ENBH/II
(générées par le module ACE du code NJOY a pasrsgctions efficaces, () et ¢ ,2n))
sauf pour 1e®®W pour lequel les sections efficacgsxn) de CNDC et d’'ENDF/B-VII sont
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tracées séparément car ces derniéres sont diférePour 163V, ¥4, W, et'®Ta, nous
avons également tracé les sections efficaces messpe¥ A.M. Goryachev et G.N. Zalesnyy
[Goryachev78] ou Bergert al. [Bergére68] (barres d’erreurs omises par soudia®é). En
revanche, il est bon de souligner qu’'aucun résultat mesure de sections efficaces
photonucléaires n'a été publié pour'f@w et le !*3W dans la gamme d’énergie qui nous

intéresse. Les sections efficaces photonucléaie¥/ et du'®W ont été déterminées a
partir de modeles [AIEAOQQ].
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Figure 2.6 : Sections efficaces photonucléaires dtiWw.
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Figure 2.7 : Sections efficaces photonucléaires dtiw.
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Figure 2.9 : Sections efficaces photonucléaires dtw.
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Figure 2.11 : Sections efficaces photonucléaires diiTa.
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Pour 1e'®W et'®W, les sections efficaces, () et ¢, xn) sont en bon accord en deca
du seuil de réactiory(2n). Les sections efficaceg kn) et {, n) + 2§, 2n) sont également en
accord. En revanche, pour 1w, *\W et *\W, des désaccords importants apparaissent et
notamment au niveau du seuil de réactigm). De plus, pour ces trois isotopes, les sestion
efficaces {, n) sont en bon accord avec les données expéaitaenice qui montre que les
sections efficaces(xn) présentent des erreurs. Remarquons quedgsrseefficacesy( xn)
sont en accord avec les mesures polff'fe. Dans le cadre de ce travail de thése, noussavon
identifié l'origine des écarts mis en eévidence acdasion de nos calculs dintensités
moyennes d’émission. Les sections efficagexrf) générées a partir des sections efficaces
(v, n) et §, 2n) de CNDC et d’ENDF/B-VII par le module ACE dade NJOY présentent des
erreurs a basse énergie. Il est a noter que naussawontré par simulation que MCNPX
génere par défaut les photoneutrons a partir dgwss efficacesy( xn). Compte tenu du fait
que les sections efficaces, kn) pour le'®W issues d’'ENDF/B-VII présentent des erreurs
moins importantes que celles de CNDC, il est padfiérde réaliser les simulations MCNPX
mettant en jeu des photoneutrons avec les sedaitinaces d’ENDF/B-VII afin de minimiser
limpact des erreurs de sections efficaces a bassegie. Cependant, dans le cas ou l'on
réalise un calcul de taux de réaction ou de praooluadans la cible afin de déterminer la
production photoneutronique, nous recommandongaleser manuellement un calcul de taux
de production { n) + 2{, 2n)) avec les sections efficacgstf) et {, 2n) de CNDC, afin de
s’affranchir des erreurs de sections efficaces ssdb@&nergie. Parmi les différentes valeurs
d’intensités moyennes d’émission des photoneutrémss par une cible de tungsténe
présentées précédemment, nous retenons ainsi cedleslées a partir d’'un taux de
production ¢, n) + 2¢, 2n) avec les sections efficaces de CNDC (tak®e2u Nous pouvons
souligner que ces intensités atteignent des vatiirgielques 6 neutrons par seconde dans
4n stéradians, qui sont de I'ordre de deux décadpérmures par rapport a celles délivrées
par le générateur de neutrons utilisé dans limdistucléaire, a savoir le générateur
deutérium-tritium GENIE 36 (intensité moyenne d’ésion de 2.10n/s) [Sodern].

Nous avons expose les problemes découverts au dews travail de these au niveau
des sections efficaces photonucléairgsxf) a différentes personnes de I'équipe de
développement du code de calcul MCNPXLag Alamos National Laboratorfgont Dr. J.S.
Hendricks). Cependant, c’est a la suite d’'un échamgc différents membres de I'équipe de
développement du code de calcul TRIPOLI-4 du CEA ks problémes rencontrés ont été
clairement identifiés (erreurs dgield contenues dans les données photonucléaires).
Soulignons a cette occasion que I'échange mis &e@u cours de cette these avec I'équipe
de développement du code de calcul TRIPOLI-4 aedgaiht permis de détecter et de corriger
un bug et diverses erreurs numériques contenues ¢ données photonucléaires.
L’ensemble de ces corrections sont prises en cordptes la version 4.9.0 du code.
Soulignons également que I'équipe de développerdentRIPOLI-4 a créé une nouvelle
réponse (taux de production photoneutronique) tianadre de cet échange afin de permettre
la comparaison directe entre nos calculs de tauysro@uction {, xn) réalisés avec MCNPX
et les calculs réalisés avec TRIPOLI-4.
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Nous avons comparé les résultats des calculs dsnés moyennes d’émission
photoneutronique obtenus avec MCNPX et TRIPOLI-ds Calculs ont été réalisés pour le
cas de la cible de tantale et pour celui de leeaild tungsténe. Les calculs MCNPX ont été
réalisés a partir d'un taux de productignr() + 2¢, 2n) avec les sections efficaces de CNDC
pour le cas de la cible de tungsténe, et a pauim thux de productiony( xn) avec les
sections efficaces d’ENDF/B-VII pour le cas deilalede tantale. Chaque calcul TRIPOLI-4,
a été réalisé de plusieurs manieres différentesusNavons procédé a des calculs de
« courant » (équivalent a la tally F1 dans MCNPX)les calculs de «taux de production
photoneutronique » (équivalent au taux de prodaodgipxn) dans MCNPX), et a des calculs
de réponse groduction neutron from photon Ces trois calculs ont abouti a des résultats
identiques. La comparaison des résultats obteres MCNPX et TRIPOLI-4 pour la cible de
tungsténe sont présentés dans le tableau 2.3, @et@aus pour la cible de tantale sont
rassemblés dans le tableau 2.4. Les incertitudéistgjues a un sigma associées aux résultats
de ces calculs sont inférieures a 0,2%.

élir:fggise(ﬁﬂejv) TRIPOLI-4 MCNPX %&;‘
10 1,11.18n/s 1,35.10n/s 0,82
11 2,76.18n/s 3,26.10n/s 0,85
12 5,91.18n/s 6,81.10n/s 0,87
13 1,14.16 n/s 1,29.18 n/s 0,88
14 2,00.18 n/s 2,23.18 n/s 0,90
15 3,17.1& n/s 3,54.18 n/s 0,90
16 4,69.1¢ n/s 5,23.18 n/s 0,90
17 6,48.18 n/s 7,23.18 n/s 0,90
18 8,52.1¢ n/s 9,48.18 n/s 0,90
19 1,07.16" n/s 1,19.18 n/s 0,90
20 1,30.16" n/s 1,45.18 n/s 0,90

Tableau 2.3 : Intensités moyennes du flux de photeatrons émis par une cible de
tungstene en fonction de I'énergie des électronsofparaison des résultats obtenus avec
MCNPX et TRIPOLI-4.
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élir:fggise(ﬁﬂejv) TRIPOLI-4 MCNPX %ﬁt;‘
10 7,14.18n/s 8,10.18n/s 0,88
11 2,10.18n/s 2,32.10n/s 0,90
12 4,89.18n/s 5,38.10n/s 0,91
13 9,94.18n/s 1,08.18 n/s 0,92
14 1,75.16 n/s 1,89.18 n/s 0,93
15 2,73.1& n/s 2,97.18 n/s 0,92
16 3,98.18 n/s 4,35.18 n/s 0,92
17 5,47.18 n/s 5,98.18 n/s 0,92
18 7,15.18 n/s 7,80.18 n/s 0,92
19 9,00.1¢ n/s 9,80.18 n/s 0,92
20 1,09.16" n/s 1,19.18 n/s 0,92

Tableau 2.4 : Intensités moyennes du flux de photeatrons émis par une cible de tantale
en fonction de I'énergie des électrons. Comparaisates résultats obtenus avec MCNPX et
TRIPOLI-4.

De maniere générale, les intensités moyennes ds@niphotoneutronique calculées
avec MCNPX sont plus élevées que celles détermiades TRIPOLI-4. Les écarts entre les
résultats obtenus avec MCNPX et TRIPOLI-4 concertemintensités moyennes d’émission
photoneutronique délivrées par une cible de tumgstgradiée par des électrons possédant
une énergie comprise entre 10 MeV et 13 MeV, somigris entre 12% et 18%. Pour une
énergie d’électrons comprise entre 14 MeV et 20 M&¢art se stabilise a la valeur de 10%.
Dans le cas de la cible de tantale, les écartscamnpris entre 7% et 12% sur I'ensemble de la
gamme d’énergie d'électrons étudiée. Une infornmatimportante est a considérer dans
'analyse de ces résultats. Tout d’abord, a laéd#ifice de TRIPOLI-4, MCNPX dispose de
sections efficacesy(xn) pour 1e®\W et le'®*Ta avec ENDFB/VII alors que ces derniéres ne
sont pas présentes dans I'évaluation brute ’ENBHRBPour ces deux isotopes, TRIPOLI-4
dispose des sections efficaces présentes dantubéwsm ENDFB/VII — a savoir les sections
efficaces {, total) — et ne tient donc pas compte de la patd#r d’'un facteur deux des
réactions f, 2n) a la production photoneutronique. Cette diifiée entre MCNPX et
TRIPOLI-4 n'a d’effet qu’au-dela du seuil de réactify, 2n) (situé a 13,6 MeV pour 8w
et & 14,22 MeV pour €% Ta [AIEA0Q]). Cette différence entre MCNPX et TRIPIG!
n'explique donc pas a elle seule les écarts migwtience entre les intensités d’émission
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moyenne. |l est tres probable que ces écarts sdient des différences de traitement des
données photonucléaires entre les deux codes. €ats gustifieraient des investigations
supplémentaires afin d’étre pleinement interpréddstons malgré tout que certains détails
dans l'interprétation des données photonucléai@as|@ code de calcul MCNPX restent
difficilement accessibles. Finalement, bien qudaies écarts entre les résultats de calculs
d’intensité moyenne d’émission obtenus avec MCNRXTRIPOLI-4 ne puissent étre
expliqués, ces écarts restent faibles et la ré@misale ces calculs avec les deux codes a
permis de renforcer notre compréhension des réswesimulation des intensités moyennes
d’émission photoneutronique délivrées par un acatdér d’électrons.

2. Optimisation du flux de photoneutrons par simulatian

L’optimisation du flux de photoneutrons consistéadois a augmenter son intensité
d’émission moyenne et a diminuer le nombre de piwide haute énergie contenus dans
celui-ci. Un flux de photoneutrons optimisé permagttainsi de repousser les masses limites
de détection en interrogation neutronique activeleetminimiser les réactions parasites de
photofission durant la mesure. Une géométrie de @béquate permettrait d’atteindre cet
objectif. C’est sur I'épaisseur de la cible que :1@auons focalisé cette étude d’optimisation.
Nos calculs ont été réalisés pour une énergiecttéles fixée a 17 MeV (énergie de référence
pour Nnos mesures).

2.1 Production de photoneutrons

Nous avons réalisé de nouveaux calculs d’intengi®yenne d’émission
photoneutronique en nous intéressant au cas dibleaylindrique de tungsténe ou de tantale
présentant une épaisseur comprise entre 5 mm mt k& figure 2.12 expose les résultats
obtenus (incertitudes statistiques a un sigmaigiées a 0,2%). Les écarts entre les résultats
obtenus avec MCNPX ou TRIPOLI-4 restent les mémes cpux discutés précédemment.
Cependant, remarquons que les deux codes présenggtolution similaire entre l'intensité
moyenne d’émission photoneutronique et I'épaissteuta cible. Pour un matériau de cible
donné, nous pouvons voir que lintensité peut étasidérée comme maximale pour une
cible épaisse de 3 cm. Une cible de tungsténe dardele de 3 cm d’épaisseur irradiée par
des électrons de 17 MeV permet d’obtenir une inti&meoyenne d’émission de l'ordre de
10" n/s.
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Figure 2.12 : Evolution de l'intensité moyenne d’érission photoneutronique en fonction de
I'épaisseur de la cible de tungsténe ou de tantaieadiée par des électrons de 17 MeV.

Nous avons montré précédemment que les réactiansrmlitléaires a I'origine de la
création des photoneutrons se produisent essentigfit en entrée de cible. Nous nous
sommes ainsi proposés de quantifier 'impact deeffett sur la distribution angulaire des
photoneutrons générés par une cible épaisse. Nauns gimulé la distribution angulaire des
photoneutrons émis par une cible de tantale dépailsseur est comprise entre 5 mm et 5 cm.
Ces calculs ont été réalisés avec MCNPX. La figui@ montre les résultats obtenus. Les
distributions angulaires des cibles épaisses densml cm présentent la méme anisotropie a
90° que celle discutée précédemment lors de [I'étdde caractérisation du flux de
photoneutrons. Cependant, la distribution anguldas photoneutrons émis par la cible de
3 cm d’épaisseur montre une anisotropie plus inapdet Pour une telle épaisseur de cible, les
effets de géométrie de la cible entrainent uneadigion de lisotropie de la distribution
angulaire pour les photoneutrons émis vers l'av&@wtte dégradation est encore plus
importante pour une cible de 5 cm d’épaisseur.
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Figure 2.13 : Distribution angulaire des photoneutons émis par une cible de tantale présentant
une épaisseur comprise entre 5 mm et 5 cm. Résubatbtenus avec MCNPX pour une énergie
d’électrons de 17 MeV.

2.2Production de photons parasites

Nous avons calculé le nombre de photons parasités@ar électron incident dans 4
stéradians pour une cible de tungsténe ou de ¢adipaisseur comprise entre 5 mm et 5 cm.
Rappelons que les photons parasites dans le cadre hesure d’interrogation neutronique
active sont ceux possédant une énergie supériguided/. Nous avons comparé les résultats
obtenus avec les deux codes de calculs MCNPX (&l)yet TRIPOLI-4 (calcul de courant).
Ces résultats sont présentés sur la figure 2.14npBo tenu de la différence de masse
volumique entre le tungstene et le tantale, momgphibtons de haute énergie s’échappent de
la cible de tungstene que de celle de tantale idsspa de cible égale. Lorsque I'on considere
un des deux matériaux de cible et une épaissegibtie comprise entre 5 mm et 3 cm, les
résultats obtenus avec MCNPX et TRIPOLI-4 présdntims écarts. Les résultats obtenus
avec TRIPOLI-4 indiquent un nombre de photons p@®msnoins élevé que ceux obtenus
avec MCNPX. Pour une épaisseur de cible supérieurégale a 3 cm, les résultats obtenus
avec MCNPX et TRIPOLI-4 sont en bon accord. Cependas écarts mis en évidence entre
les résultats obtenus avec les deux codes soningeartants et montrent qu’une cible de
3 cm d’épaisseur émet plus de deux fois moins deopls parasites qu’une cible d'1 cm
d’épaisseur.
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Figure 2.14 : Evolution du nombre de photons de pkide 6 MeV par électron incident en
fonction de I'épaisseur de la cible de tungsténe ale tantale irradiée par des électrons de
17 MeV.

Au vu des résultats obtenus en termes dintensitéyemme d’émission
photoneutronique et de distribution angulaire, cibde de 3 cm d’épaisseur constitue un bon
compromis. Nous attirons cependant l'attention Isufait qu'une telle cible présente une
masse de pres d'un kilogramme et que ['utilisatiencelle-ci peut nécessiter une adaptation
du porte-cible de l'accélérateur. En raison de ceatraintes, l'essentiel des mesures
présentées dans la suite de ce mémoire serontugféscavec des cibles d’1 cm d’épaisseur.

3. Evaluation expérimentale par activation neutronique

3.1 Motivations et méthode

Les publications portant sur les photoneutrons eeu\étre regroupées en trois
catégories : la radiothérapie [Ongaro00, Huang@dg, applications liées au contrdle de
matiere et a la sécurité intérieure [Jones05, Lid&dset la caractérisation des colis de
déchets radioactifs [Jallu00]. Les accélérateudedtrons constituent en effet d’'intenses
sources de neutrons pour la détection de matiezi®aite dans le cadre de la lutte contre la
prolifération, ou encore, pour mesurer de faiblesses d’actinides contenues au sein de colis
de déchets radioactifs [Jallu99, LyoussiO5b]. Cedpen c’est auprés de la communauté de la
physique médicale que la problématique « photoaesits a connu I'engouement le plus
important ces dernieres années [Naseril0]. Lesopkoatrons constituent en effet un risque
potentiel de tumeurs secondaires pour les patieaités par radiothérapie [Vega-Carrillo12].
Apres lirradiation, le personnel hospitalier peutson tour étre exposé aux rayonnements
gamma de désactivation émis suite a I'activatiomno@ique de différents matériaux par des
photoneutrons. Bien que les objectifs des utilisst@u sein de ces différents domaines soient
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différents, il existe de nombreuses similitudesetds accélérateurs d’électrons utilisés et les
flux de photoneutrons générés. Dans le cadre de ttetse, nous nous sommes ainsi attachés
a développer une nouvelle méthode qui permettade@riser le flux de photoneutrons émis
par un accélérateur d’électrons quel que soit samaihe d’utilisation. Notre objectif était
d’utiliser cette méthode afin d’étudier le flux gdhotoneutrons émis par I'accélérateur
d’électrons avec lequel nous réalisons nos recksrehnos développements en interrogation
neutronique active, et que cette meéthode puisse @appliquée sur d'autres types
d’accélérateurs d’électrons. Notre méthode a atsidéployée pour caractériser le flux de
photoneutrons émis par deux accélérateurs appattettmis deux au CEA LIST:
l'accélérateur d’électrons de [linstallation SAPHiRec lequel nous réalisons nos
recherches ; et un accélérateur d’électrons mé&iaalrne 43F congu p&eneral Electric

Ce dernier accélérateur est utilisé a des fins ettherche en radiothérapie et pour la
calibration métrologique des chambres a ionisademhoépitaux francais.

Dans notre approche, le flux de photoneutrons aatéctérisé en fonction des trois
principaux parametres suivants : distribution spatispectre en énergie, et intensité moyenne
d’émission. La distribution spatiale a été meswd@ide d'un détecteur a activation. Nous
avons dimensionné ce dernier par simulation MCNPXagons optimisé pour mesurer de
tels flux de photoneutrons. Le détecteur a activet contenant un matériau destiné a étre
activé — est d’abord irradié par des photoneutrbas.photons gamma de désactivation émis
par ce matériau sont ensuite détectés avec untei@taermanium. Les spectres en énergie et
les intensités moyennes d’émission ont été détésnpar simulation MCNPX, puis évalués
par comparaison entre calculs et mesures absolkes/dtion neutronique.

3.2Dimensionnement d’un détecteur a activation

Les flux de photoneutrons rapides eémis par dedé@atéurs d’électrons peuvent étre
mesurés a l'aide de matériaux présentant une lsmateon efficace de capture neutronique
entrainant la formation d’un noyau fils avec un psnde demi-vie adéquat [Stephens58]. Les
neutrons sont d'abord thermalisés, puis activentnkgériau. Un schéma de détecteur a
activation est présenté sur la figure 2.15. Nousnawconsidéré des plagues constituées de
différents matériaux (vanadium, argent, et alummmiuDiverses raisons nous ont amené a
sélectionner ces matériaux pour nos mesures daictiv neutronique : des instruments de
mesure du flux neutronique dans le cceur des ré&acteBR reposent sur l'activation
neutronique du vanadiundéroball Measuring Systgm’activation neutronique d’argent est
utilisée a des fins de recherche ou d’expertises dardomaine de I'art (analyse de piéces
meédiévales par exemple), et I'activation d’alummiygpeut étre utilisée en biologie afin de
réaliser des analyses de prélevements (analyskattititons d’os par exemple). Pour chaque
matériau, le tableau 2.5 rassemble lisotope stabietérét, son abondance, lisotope
radioactif créé, la section efficace thermique aleéaction d’activation (réaction de capture
radiative (ny)), le temps de demi-vie de l'isotope radioactifi @ergie du photon gamma de
désactivation étudié.
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Figure 2.15 : Schéma d’un détecteur a activation ngronique.

Vanadium Argent Aluminium

Isotope stable Sty Ag ZIAl
Abondance (%) 99,75 51,84 100,00

Isotope radioactif 2y 1%8pg 2|

Section efficace thermique (), (b) 4,92 37,60 0,23
Temps de demi-vie (min) 3,74 2,37 2,24
Energie du gamma (keV) 1434,06 632,98 1778,85
Probabilité d’émission 100,00% 1,76% 99,98%

Tableau 2.5 : Principales caractéristiques de I'idope radioactif d'intérét produit suite a
I'activation neutronique des plaques de vanadium, 'drgent, et d’aluminium [Audi03, ENDF/B-
VII.1].

Nous avons simulé le taux de réactionyjrdans la plague pour différentes épaisseurs
de thermalisant entre la face avant du détecteatiaation (c6té faisant face a la source de
neutrons) et la plaque (en conservant une épaidgeetinermalisant identique sur la face avant
et la face arriere). Nous avons considéré deuxstyjee thermalisant pour cette étude : le
polyéthyléne et I'eau ; et avons considéré unecgode neutrons rapides représentative de
celle de l'accélérateur de I'installation SAPHIRepg&ndant, pour des raisons pratiques, nous
avons privilégié le polyéthylene a l'eau pour readi notre détecteur a activation. La
figure 2.16 présente les résultats obtenus pour plague de vanadium (incertitudes

! La faible probabilité d’émission du photon gammeista 633 keV, suite a la désactivation d€Ag,
est compensée par une importante section efficacéattion (ny) sur I'°’Ag.
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statistiques a un sigma inférieures a 1%). Unesépar de 6 cm de polyéthylene, entre la face
avant du détecteur a activation et la plaque detmaat parait appropriée au vu de ces
résultats. Nous pouvons ajouter que cette épaisgtint 8 cm lorsque I'eau est utilisée en
tant que thermalisant a la place du polyéthyléer e polyéthyléne comme pour I'eau, les

simulations réalisées pour une plaque d’aluminiund’argent ont confirmé ces conclusions.

1,5.10° . . - . . . . .
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5.0.104 +
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Figure 2.16 : Taux de réaction (ny) dans la plague du détecteur a activation en fonicin de
I'épaisseur de polyéthylene sur les faces avantatriére.

Nous avons évalué l'intérét d’enrober le détectiactivation avec une couche de
1 mm cadmium. Nous avons montré que I'impact durgach sur la part thermique du flux
de neutrons délivré par la source est négligealiimmme attendu. Nous avons également
étudié I'impact des neutrons thermalisés par lessrdu hall d'irradiation. A cette occasion,
un plan de la salle d'irradiation de l'installati@APHIR a été établi afin de réaliser ces
simulations. La figure 2.17 montre une représemtakilCNPX du hall d’irradiation de cette
installation. Les murs, le plafond et le sol somgtitués de béton baryté. La présence de fer
dans celui-ci lui confére une masse volumique weisie 5 g/crh A titre de comparaison,
celle du béton ordinaire est d’environ 2,32 gictNous avons montré que les neutrons
diffusés par les murs — ayant une énergie supériauiénergie de coupure du cadmium —
n'ont pas d’'impact significatif sur le taux de c¢éan (n,y) dans la plaque du détecteur a
activation. De maniére générale, le cadmium pedeetstreindre I'activation de la plaque du
deétecteur a activation aux neutrons thermaliséseau de ce dernier et de mesurer ainsi les
neutrons provenant directement de la cible de agiore De plus, la présence du cadmium
permet de s’affranchir de la modélisation du hailradiation (diminution des temps de
calculs).
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Figure 2.17 : Schéma MCNPX du hall d’irradiation del'installation SAPHIR.

Le détecteur a activation construit suite a I'étulde conception par simulation est
visible sur la figure 2.18. Il mesure 12,1 cm degd6 cm de polyéthylene entre la face avant
ou arriere et la plaque), 13,1 cm de large et éde haut. Ces dimensions sont indiquées
sur la figure 2.15. L'épaisseur du cadmium est dgénim. Nous avons Vvérifié que les
conclusions tirées suite a notre étude par sinmatbasée sur une épaisseur de cadmium
d’un millimétre, restaient inchangées pour une sgmir de 0,7 mm. Les plaques destinées a
étre activées couvrent une surface de 10 x 10 thageépaisseur est d’'un millimetre. Celles-
ci ont été obtenues aupres de la sod@wédfellow(pureté supérieure ou égale a 99,9% en

fonction des matériaux). Notons enfin que la fanadu détecteur a activation est amovible
afin de permettre I'insertion ou le retrait de laque.

Figure 2.18 : Le détecteur & activation neutroniquéabriqué suite a I'étude de conception par
simulation, contenant une plaque d’argent et en pdson ouverte (face avant retirée).
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3.3 Caractérisation du flux de photoneutrons émis peccélérateur de I'installation
SAPHIR

L'accélérateur de l'installation SAPHIR, appartehan CEA LIST, est situé sur le
centre d’études nucléaires de Saclay. Cette iafitall dispose d'un accélérateur linéaire
d’électrons qui est utilisé a des fins de rechereh@éveloppement sur les techniques de
caractérisation des colis de déchets radioactigsrfLlOb]. L'accélérateur est visible sur la
figure 2.19. Dans le cadre de ces campagnes derenéssi irradiations ont été réalisées pour
deux énergies moyennes du spectre des électrongsédépar I'accélérateur : 14 MeV et
17 MeV. L’intensité créte du courant d’électrons @s 100 mA, la durée de l'impulsion de
2,5 us, et la fréequence de répétition de 50 Hz x#hles de conversion, également achetées
auprés de la sociét@oodfellow ont été utilisées au cours de cette étude : ible de
tungsténe (pureté de 99,9%) et une cible de tarfpaleeté de 99,95%). Ces deux cibles
possedent les mémes dimensions : 1 cm d’épaissBumne de diamétre.

Figure 2.19 : Accélérateur d’électrons de I'instalition SAPHIR [Carrel10].

3.3.1 Distribution angulaire

La mesure de distribution spatiale du flux de phetdrons réalisée aupres de
'accélérateur de I'installation SAPHIR est une oresde type distribution angulaire. Un banc
de mesure a été spécialement congu dans le cadettdeheése afin de réaliser ces mesures.
Nous avons d’abord positionné le détecteur a awivaa une distance de 75 cm face a la
cible (partie amovible du détecteur a activatioreree vers la cible), et ensuite déplacé ce
dernier en différentes positions localisées le Idhg arc de cercle centré sur la cible et de
75 cm de rayon. La figure 2.20 illustre le princgeela mesure de distribution angulaire.
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Figure 2.20 : Principe de la mesure de distributiorangulaire.

Pour chaque position, le détecteur a activatiotd aéadié durant 10 min. Aprés 2 min
de refroidissement, un spectre de gamma de déstativa été obtenu a I'aide d’'un détecteur
germanium durant 10 min. Durant l'acquisition, létetteur a activation était en position
ouverte face au détecteur germanium, comme |'tiulst figure 2.21. La distance entre la face
avant du détecteur a activation et le détecteungeium était de 9 cm (15 cm entre la plaque
activée et le détecteur germanium). Nous avongsétiin détecteur HPGe de type p
(GEM40P-PLUS, ORTEC) présentant une efficacitétiradade 40%, relié a un spectrometre
numériqgue DSPECPro (ORTEC). A titre d’exemple, gmaadissement de spectre obtenu
pour le cas de la désactivation d’une plaque dadiam est présenté sur la figure 2.21.
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Figure 2.21 : Configuration expérimentale mise enlpce pour I'acquisition des spectres gamma
de désactivation, et exemple de spectre obtenu pdercas d’'une plaque de vanadium
(agrandissement de la région d'intérét a 1434 keV).
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L’annexe 1 précise comment évolue le signal mesairés nettes des spectres de
désactivation) avec le taux de réactionyjret donc en fonction du flux de neutrons. Dans un
premier temps, nous allons nous intéresser a tahdison angulaire des photoneutrons et
exploitons pour cela I'évolution des aires nettedanction de I'angle. Plusieurs campagnes
de mesures de distribution angulaire des photomesitdélivrées par I'accélérateur ont été
réalisées. Les figures 2.22 a 2.24 présententdasals résultats obtenus. Pour 'ensemble de
ces résultats, les distributions angulaires sonnabsées par rapport a la position 60°, et les
barres d’erreurs ont été omises pour des raisogtadé (incertitudes statistiques a un sigma
comprises entre 0,2% et 4,5%). La figure 2.22 priéska distribution angulaire mesurée avec
le détecteur a activation contenant la plague deadiam, d’argent, ou d’aluminium. La
distribution apparait isotrope entre les positi@@S et 150°. L'anisotropie observée vers
'avant (entre les positions 0° et 30°) est assedlare pour les plaques de vanadium et
d’aluminium. Remarquons cependant que cet effetf@s¢ment marqué pour la mesure
réalisée avec I'argent. Nous y reviendrons un pes lpin avec la figure 2.28. Notons que le
creux centré sur la position 90° est absent eomais fait que le faisceau d’électrons n’était
pas centré sur la cible durant les mesures. Ladigi23 montre la distribution angulaire
mesurée par activation de vanadium pour deux éengioyennes du spectre d’électrons
délivrés par I'accélérateur : 14 MeV et 17 MeV. lluee de la distribution angulaire mesurée
est similaire a ces deux énergies. Cependant,sb&opie observée vers l'avant est
Iégérement plus importante pour une énergie moyderie/ MeV que pour celle de 14 MeV.
Nous avons ensuite comparé les résultats desbdistms angulaires obtenues avec les cibles
de tantale et de tungstene. Ces mesures ont éliééesapour une énergie moyenne
d’électrons de 17 MeV. Nous présentons ces résudtatla figure 2.24. Les résultats obtenus
avec les deux cibles présentent un tres bon acaure les positions 60° et 150°, bien que
I'anisotropie observée soit plus importante darnsakede la cible de tantale.
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Figure 2.22 : Distribution angulaire du flux de phdoneutrons émis par une cible de tantale
irradiée par des électrons de 17 MeV, mesurée a itke du détecteur a activation contenant une
plague de vanadium, d'argent ou d’aluminium.
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Figure 2.23 : Distribution angulaire du flux de phdoneutrons émis par une cible de tantale
irradiée par des électrons de 14 MeV ou 17 MeV, mete a l'aide du détecteur a activation
contenant une plaque de vanadium.

2 T T T T
:
15+ 1
H #*
= <
= $ " ¥ ]
£ #* Tantale
< 05 + _
+ Tungsténe
0 f : . i . : . : :
0 30 60 g0 120 150
Angle (%)

Figure 2.24 : Distribution angulaire du flux de phdoneutrons émis par une cible de tantale ou
une cible de tungsténe irradiée par des électroned. 7 MeV, mesurée a 'aide du détecteur a
activation contenant une plaque de vanadium.
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Plusieurs hypotheses ont été émises afin de déterieis causes de I'anisotropie mise
en évidence dans la mesure de distribution anguldilune des hypothéses envisagées
concerne la production de neutrons par réactiottréleucléaire dans la cible de conversion.
En 1924, E. Fermi propose de traiter le champ gt d’une particule chargée au voisinage
d’'un atome comme un champ électrique de lumiérec auee distribution de fréquence
appropriee [Fermi24]. Cette approximation, portdat nom d’approximation photon
équivalente, sera reprise et développée par K.k.Weizsacker, E.J. Williams, ou encore
L.D. Landau et E.M. Lifshitz. L’électron incidentl@rigine d’une réaction électronucléaire
pouvant donc étre traité comme un photon virtuedxiste ainsi une grande étroitesse entre
les réactions photonucléaires et les réactiondrélaaléaires. Cependant, peu de données
expérimentales sur les réactions (e, n) existenhofke connaissance, les seules données
disponibles ont été publiées par M.I.C. Cataidal. pour le'®Ta en 1988 [Cataldi88]. Ces
dernieres sont tracées sur la figure 2.25. Cometel tdu fait qu’aucune donnée sur la
distribution angulaire des électroneutrons n’essente dans la littérature, K. Kosadtoal.
ont émis I'hypothése que la distribution angulales électroneutrons est semblable a celle
des photons deBremsstrahlungdont I'émission est fortement orientée vers I'dvan
[Kosakoll]. Néanmoins, les sections efficaces deti@ns électronucléaires étant faibles en
comparaison avec celles des réactions photonuetgaies auteurs d'études sur les
photoneutrons présentent généralement la conwibutdes électroneutrons comme
négligeable. Il est également important de mengomue la physique électronucléaire n’est
pas implémentée a ce jour dans MCNPX. La simulatiemotre expérience de mesure de
distribution angulaire permettant de retrouver iBatropie mise en évidence
expérimentalement (résultats non présentés), largéon d’électroneutrons par la cible de
conversion ne permet donc pas d’expliquer I'anggo@ de la distribution angulaire.
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Figure 2.25 : Sections efficaces électronucléairds réaction (e, n) pour l€®*Ta [Cataldig8].

La seconde hypothése émise concerne un effet pateht porte-cible de notre
accélérateur sur la distribution angulaire des giettrons émis par la cible de conversion.
Nous avons donc d’abord réalisé un plan du polilecde l'accélérateur, puis I'avons
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modélisé. Un schéma MCNPX du porte-cible est prtéssur la figure 2.26 (cas d’'une cible
de 5 mm d’épaisseur). Les principaux éléments démaaix du porte-cible sont : le circuit
d’eau de refroidissement qui assure le maintiedadeempérature de la cible a un niveau
acceptable, un matériau isolant qui permet la needurcourant d’électrons sur la cible, une
feuille d’aluminium qui assure le confinement duesidans l'accélérateur, le reste étant
majoritairement constitué d’acier inoxydable etcdéesre. Nous avons réalisé successivement
la simulation de la mesure de distribution angel@vec et sans le porte-cible. Les résultats
de ces simulations ont permis d’infirmer I'hypotbeselon laquelle le porte-cible serait la
cause de l'anisotropie de la distribution angulaNetons également que ces simulations ont
permis de montrer que la modélisation du porteeaitdst pas nécessaire dans le cadre de nos
expériences. Celui-ci ne sera donc pas modélisg l@arsimulations présentées dans la suite
de cette étude afin de minimiser les temps de talcu

Cible
Aluminium  I[nox | Cuivre

Inox [solant Eau

Figure 2.26 : Schéma MCNPX du porte-cible de I'acdérateur d’électrons de I'installation
SAPHIR.

La mesure d’activation peut étre perturbée parréastions photonucléaires parasites
ayant lieu au sein du détecteur a activation [Bois@y, Kosakoll]. La troisieme hypothéese
émise concerne ainsi la production de photoneutqparmsites au sein du détecteur a
activation, lorsque ce dernier est exposé a un flex photons de haute énergie. Ces
photoneutrons parasites générés dans le déteatawmaj@nt a leur tour activer la plaque de
matériau. Dans notre cas, ces réactions pourraiemenir dans I'enveloppe de cadmium et
dans la plaque a activer (phénomenes d’auto-irgatian) lorsque le détecteur a activation
est exposé a des photons de haute énergie. Lésnseefficaces de production, &n) sur le
cadmium, l'argent, le vanadium et I'aluminium, seeprésentées sur la figure 2.27. Nous
pouvons notamment voir que les sections efficacesadmium sont les plus importantes. Ces
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derniéres atteignent plus de 200 mb pour une éetgi photons d’environ 15 MeV. A
linverse, parmi ces différentes sections efficaaadle de I'aluminium est la plus faible et
présente le seuil de réaction le plus élevé. Ds,pans le cas ou I'on réalise des mesures
d’activation avec la plaque d’argent, une seconuie de production de l'isotope radioactif
mesuré {®Ag) intervient en compétition avec la réaction térét'°’Ag (n, y) °®Ag par la
réaction suivante®*Ag (y, n) '®Ag. La section efficace de cette réaction est priésesur la
figure 2.28. Celle-ci dépasse les 150 mb pour meegée de photons d’environ 16 MeV.
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Figure 2.27 : Différentes sections efficaces,(xn) sur le cadmium naturel, I'argent naturel, le**V
et '’”’Al [Leprétre74, Goryachev69, Veyssiére74].
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Figure 2.28 : Section efficacey( xn) sur I''>Ag mesurées par Ishkanowt al. en 1969
[Ishkanov69].
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Afin d’évaluer cette troisieme hypothése, nous avemtrepris de simuler notre
expérience de mesure de distribution angulaireéatisant un calcul MCNPX de tygally
tagging afin de localiser le site de création des photboes entrainant I'activation de la
plague. Nous avortaggé(suivi) les photoneutrons générés dans la cibleoteersion, dans
le cadmium du détecteur a activation, et dansdgy# de matériau a activer. Le tableau 2.6
rassemble nos résultats obtenus pour le cas dbléade tantale irradiée par des électrons
présentant une énergie moyenne de 17 MeV, le @éteatactivation contenant une plaque de
vanadium. Notons également que nous avons vér#réspnulation que la production de
photoneutrons parasites générés dans le polyéthglieénétecteur (traces € et’H) et dans
I'air du hall d’irradiation est négligeable.

Cible Cadmium | Plaque de
vanadium
5 Poly¢thylene
0° 42,7% 50,6% 6,7% o
< Plaque
15° 68,2% 30,2% 1,6% 3
13,1 cm
N €« Cadmium
30° 87,7% 12,2% 0,1%
60° 98,0% 2,0% 0,0%
90° 97,9% 2,1% 0,0%
120° 98,7% 1,3% 0,0%
150° 99,4% 0,6% 0,0%

Tableau 2.6 : Site de création des photoneutronstaant le détecteur en chaque position
de la mesure de distribution angulaire. Résultats @ simulation MCNPX obtenus pour le
détecteur contenant la plaque de vanadium.

Les réactions photonucléaires dans le cadmium B$ d&a plaque du détecteur a
activation sont donc bien a I'origine d’'une prodoctimportante de photoneutrons au sein du
détecteur lorsque celui-ci est exposé a un flupldatons de haute énergie. Nous pouvons
noter que la contribution parasite de la plaquend&riau est peu importante si on la compare
a celle due au cadmium. Ainsi, lorsque le détecdeactivation est a la position 0°, la moitié
du signal mesuré provient en réalité des photoorsitgénérés dans le cadmium. La mesure
effectuée avec le détecteur a activation n’estésprtative des photoneutrons générés par
I'accélérateur qu’aux positions excentrées (a pddila position 30°). La désactivation des
différents effets a l'origine de la production deopneutrons parasites, lors de la simulation
de notre mesure de distribution angulaire (résultain présentés), entraine la disparition de
I'anisotropie.
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En résumé, lorsque I'on considere une méme ciblenet méme énergie moyenne
d’électrons, l'anisotropie observée a un impact diffiere en fonction de la nature de la
plague & activer compte tenu des différents seeilsallures des sections efficaces
photonucléaires des matériaux constituant les pkqg(figure 2.27). Cela explique les
différences d’allure des distributions angulaireéspntées précédemment sur la figure 2.22.
Dans le cas de la plaque d’argent, la forte aroparest due a la formation de lisotope
radioactif mesuré'{®Ag) par la réactiony( n) sur 1*°Ag. Par ailleurs, la production de
photoneutrons parasites augmente dans le cadmiuwtanst la plaque de matériau a activer
lorsque I'énergie des électrons augmente. Pour mm@eme cible et une méme plaque,
I'anisotropie est donc plus importante dans le dada mesure réalisée pour une énergie
moyenne d’électrons de 17 MeV que dans le cas duadsure réalisée pour une énergie
moyenne de 14 MeV, comme Vvérifié sur la figure 2.28ur une méme énergie moyenne
d’électrons et une méme plaque de matériau a actises pouvons aussi expliquer pourquoi
I'anisotropie est plus forte dans le cas de la meegealisée avec la cible de tantale que dans le
cas de la mesure réalisée avec la cible de turggs(@gure 2.24). Les réactions
photonucléaires parasites, notammenkf) sur le cadmium, sont moins nombreuses dans le
détecteur a activation lorsque I'on considere uibée ade tungsténe plutét qu'une cible de
tantale. Le nombre de photons de haute énergibiap@ant de la cible est en effet moins
important pour la cible de tungsténe que pour aléantale compte tenu de la différence de
masse volumique entre ces deux matériaux. Finalenmeus pouvons conclure que les
photoneutrons générés par 'accélérateur d’élestden’installation SAPHIR sont selon toute
vraisemblance émis de maniére isotrope, les anf@es observées résultent d'effets liés a la
géomeétrie de la cible ou a des réactions paradites le détecteur a activation.

3.3.2 Spectre en énergie et intensité moyenne d’émission

Nous avons simulé le spectre en énergie des phdtons en considérant la cible de
tantale ou la cible de tungsténe irradiée par textréns dont I'énergie moyenne est €gale a
14 MeV ou 17 MeV. Ces simulations ont été réaliséastenant compte des spectres en
énergie des électrons déterminés lors de nos camapatg mesure sur l'installation SAPHIR.
Les résultats obtenus pour la cible de tungstenemésentés sur la figure 2.29. Ces derniers
sont en accord avec nos résultats obtenus précégl@mmpour le cas d'électrons
monoénergétiques. L’énergie moyenne des différespectres photoneutroniques est
d’environ 1 MeV pour la cible de tungsténe commarpeelle de tantale. Cette valeur est en
accord avec la littérature et nos résultats préddde
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Figure 2.29 : Spectres en énergie des photoneutro@miis par une cible de tungstene irradiée par
des électrons présentant une énergie moyenne deMdV ou 17 MeV.

Pour la cible de tungstene, les intensités moyew@sission ont été calculées a
partir d’'un taux de productiony,(n)+ 2 §, 2n) et en utilisant les sections efficaces
photonucléaires issues de CNDC. Pour la cible &l les intensités moyennes d’émission
ont été calculées a partir d’'un taux de producfigrxn) en utilisant les sections efficaces
d’ENDF/B-VII. Les incertitudes statistiqgues a ungmia associées a ces calculs sont
inférieures a 0,01%. Précisons que les simulatd#diées a ces calculs ont également été
réalisées en tenant compte des spectres en édegyi&ectrons que nous avons mesurés sur
l'installation SAPHIR. Les intensités moyennes digsion ont été obtenues en multipliant le
taux de productiony(n) + 2 {, 2n) ou le taux de productiory, kn), correspondant a un
nombre de neutrons par électron, par le nombredi@ns délivrés par I'accélérateur pendant
les impulsions (6,25.10électrons par seconde, qui correspondant & lsitiercréte de
100 mA), par la durée de I'impulsion (2,5 us), at |a fréquence de tir (50 Hz). Les résultats
obtenus sont rassemblés dans le tableau 2.7.

14 MeV 17 MeV
Tungsténe 2,72.1bn/s 7,69.18 n/s
Tantale 2,33.18 n/is 6,53.18 n/s

Tableau 2.7 : Simulations MCNPX des intensités moyaes du flux de photoneutrons
émis par la cible de tantale ou de tungsténe du LINC de SAPHIR irradiée par des électrons
présentant une énergie moyenne de 14 MeV ou 17 MeV.
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Afin d’évaluer la fiabilité des spectres en énerggs photoneutrons et des intensités
moyennes d’émission déterminés par simulation, raums comparé en absolu les aires
nettes des spectres gamma de désactivation obtpaussnulation avec celles mesurées. Les
aires nettes simulées ont été calculées a l'aidégation suivante (cf. annexe 1) :

1— e—an
Sy = Ty & Py 1 — AT ty e~ (1 - e_m)

Dans cette équatios, représente l'aire nette du pic du photon gammatéét (en coups),
T(ny) €St le taux de réaction (), (en ) g, est l'efficacité de détection absolue a I'énergie
du photon gammap, est la probabilit¢ d’émission du photon gammacorrespond au
nombre d’'impulsions durant [lirradiation (30000 iolpions), A est la constante de
décroissance radioactive (M) sT est la durée entre deux impulsions (période de9tilsés
de 20 ms). Enfint,, t,, et t;, correspondent respectivement a la durée de llisigu
(2,5 us), au temps de refroidissement (2 min),latdurée de comptage (10 min). Les taux de
réactions calculés avec MCNPX étant normalisé<|emtron,z,,, est obtenu en multipliant
le taux de réaction (ny) simulé par le nombre d’électrons délivrés pacd&érateur en une
seconde (6,25.10électrons par seconde). L'efficacité de détectibeolue a été déterminée
grace a un modele de notre détecteur germaniuméamac MCNPX.

Nous avons d’'abord procédé a I'estimation de €ntitude globale sur les paramétres
temporels de I'accélérateur, a savoir : la duréBimeulsion, la fréquence de tir, et l'intensité
créte du courant d’électrons. Cette incertitudééad@&terminée par comparaison entre calcul
et mesure du taux de photofission dans des édloastiti®*®U. Ces mesures ont consisté a
compter les neutrons retardés de photofission descdétecteurs 3e contenus dans des
blocs de détection constitués de polyéthyléne mtb&s de cadmium. Ces mesures ont été
effectuées avec différents échantillons. Pour &asxdzaleurs moyennes du spectre en énergie
des électrons considérées au sein de cette étydBlel et 17 MeV), les simulations
surestiment I'expérience d’'un facteur 1,14. Laifisbdu modele du détecteur germanium a
€galement été évaluée par comparaison entre mesucalcul d’efficacités de détection
absolues. Les mesures ont été effectuées aveodiess ponctuelles d&Co, 2*'Cs, et™*Eu.

Nos résultats sont exposeés sur la figure 2.30.
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Figure 2.30 : Comparaison entre efficacités de détdon gamma mesurées et simulées pour le
détecteur GEM40P-PLUS fabriqué par ORTEC.

Dans la gamme d’énergie des photons gamma d'infeéeé633 keV a 1,78 MeV), les
efficacités de détection absolues simulées surestimelles obtenues expérimentalement
d'un facteur 1,08 (différences potentielles entaegleométrie du cristal et son modeéle,
présence potentielle de zones mortes). Les inoeett statistiques a un sigma associées aux
résultats de simulation des taux de réaction sompcises entre 1% et 3%. Celles associées
aux efficacités de détection absolues sont inféee@ 0,4%. Pour la cible de tantale et la
cible de tungsténe, les aires nettes calculéesdigrcompte des deux facteurs de correction
discutés précédemment (facteur 1,14 et facteun.1L08troisieme facteur de correction a été
pris en compte pour les calculs réalisés pourdedeala cible de tungstene. Ce parametre tient
compte de la sous-estimation de la production pleattvonique dans les simulations
MCNPX qui est due aux erreurs sur les seuils deosecefficacesy, xn) dENDF/B-VII. Ce
facteur de correction a été obtenu par simulationdéterminant I'écart entre un taux de
production ¢, xn) (en utilisant les sections efficaces d’END#/B) et un taux de production
(y, n) + 2¢, 2n) dans la cible de tungsténe (en utilisanstgions efficaces de CNDC). Ces
calculs ont été déterminés en tenant compte desrepen énergie des électrons mesurés. Ce
troisieme facteur de correction, pour les calcidérels nettes réalisés dans le cas de la cible
de tungstene, a été pris en compte en multipliestaires nettes correspondantes par un
facteur 1,278 et 1,171 respectivement pour le @&ssrdesures réalisées pour une énergie
moyenne d’électrons de 14 MeV et 17 MeV. Les rafgpentre aires nettes calculées et
mesurées ont été déterminés pour chaque positignlaare du détecteur a activation.
Cependant, seules trois positions ont été reteposdéterminer une valeur moyenne de ces
rapports — les positions 60°, 120° et 150° — pasglelles le détecteur a activation est
positionné hors du champ de photons et ou lesseffat porte-cible sont les plus faibles.
Chaque simulation a été réalisée deux fois en déreit une bibliotheque de sections
efficaces (ny) différente dans les deux simulations : la bilemjue d’ENDFB/VI [ENDF/B-
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VI.8] et celle d'ENDL-92 dulLawrence Livermore National LaboratoryLes valeurs
moyennes des ratios entre aires nettes simuléesxirées sont présentées dans le tableau 2.8
(incertitudes statistiques a un sigma inférieur@&oapour le vanadium et I'aluminium, et
inférieures & 10% pour l'argent). Les incertitudgatistiques expérimentales étant faibles,
l'incertitude statistique globale sur ces résultptevient majoritairement de l'incertitude
statistique sur le calcul de taux de réactiory)n,

ENDL-92 ENDF/B-VI
V | Ag | Al V | Ag | A

> | Tungstene | 065 08 055 056 098 0§65
=
3 Tantale 066/ 096 051 056 1,09 0,59
> | Tungstene | 057 08¢ 044 052 092 049
=
= Tantale 056/ 085 043 O05L 090 0,47

Tableau 2.8 : Ratios entre aires nettes calculéesmesurées (trois facteurs de correction
inclus), détecteur a activation contenant la plaquee vanadium, d’argent ou d’aluminium et
cible de tantale ou de tungsténe irradiée par dede&trons présentant une énergie moyenne de
14 MeV ou 17 MeV. Calculs réalisés avec les sectioefficaces de réaction (ny) issues d’ENDL-
92 ou d’ENDF/B-VI.

Plusieurs commentaires peuvent étre faits a ladeae ces résultats. Soulignons tout
d’abord que I'écart maximal entre un méme calcalisé en s’appuyant alternativement sur
les sections efficaces de réaction {h,d’ENDF/B-VI ou celles d’'ENDL-92 est de 0.13
(plaque d’argent, cible de tantale irradiée paralestrons de 14 MeV). De maniére générale,
la simulation sous-estime I'expérience de pres @aateur deux, ce qui est en accord avec les
résultats publiés récemment par K. Kosakal. [Kosakol1l]. Cette équipe s’est intéresséee a
'activation neutronique de différents matériauxlufainium, indium et or) par des
photoneutrons générés par un accélérateur délidestélectrons de 18 MeV, 28 MeV, ou
38 MeV. Ces derniers ont trouvé une sous-estimatienla simulation par rapport a
'expérience d’'un facteur compris entre 1,5 et @gbir les mesures réalisées a I'énergie de
18 MeV, et un bon accord aux deux autres énerbji@gs soulignons a cette occasion que les
publications présentant des résultats en absoluwcesurype de mesure sont rares dans la
littérature. A premiére vue, les écarts obtenusr péactivation de la plaque d’'argent
paraissent en meilleur accord que ceux obtenus pesirplagues de vanadium ou
d’aluminium. Cependant, il est probable que ceeteffrovienne d’'une surévaluation des
sections efficaces de réactionghsur I"°®Ag. Il est aussi important de noter qu’un désaccord
d’environ 20% peut étre trouvé dans la littérasuela valeur de la probabilité d’émission du
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photon gamma émis par{®Ag a 633 keV (valeur de 1,76% dans ENDF/B-VII €t%,dans
JEFF-3.1.1).

Nous convergeons finalement vers la méme conclugiercelle a laquelle I'équipe de
K. Kosako est arrivée (étude réalisée avec une déltungsténe et une cible de cuivre). Il est
probable que les écarts entre simulation et expeégisoient dus a une sous-évaluation des
sections efficaces photonucléaires du tungstenes mmassi du tantale, dans la gamme
d’énergie étudiée. Cependant, il est importantaddigner que nous avons identifié une erreur
dans la déclaration du carbone du polyéthylene dessfichiers MCNPX, erreur ayant
entrainé I'utilisation de modeles MCNPX plutét das sections efficaces d’ENDF/B-VI pour
le carbone. L'écart que nous attribuons a la sealidtion des sections efficaces
photonucléaires est finalement compris entre 15%0@6. On peut aussi mentionner que K.
Kosakoet al. attribuent notamment la sous-évaluation des sectdficaces photonucléaires a
la sous-estimation du maximum de section efficditet autour de 15 MeV [Kosakol11]. Les
ecarts entre simulation et expérience que nousiobge plus importants a I'énergie moyenne
de 17 MeV que pour celle de 14 MeV, confortentecetdnclusion. Nous avons cherché a
savoir si une bibliothéque récente (TENDL-2012pdisble depuis janvier 2013) contenait
de nouvelles sections efficaces de productiomrf) pour les différents isotopes du tungstene
et du tantale. A titre d'illustration, les figur@s31 et 2.32 comparent respectivement les
sections efficaces de production xn) d’ENDF/B-VII du*®'Ta et du'®W (disponibles avec
MCNPX et générées par le module ACE du code NJOXc aelles de JENDL et de
TENDL-2012. Dans le cas dtf"W, nous présentons également les sections efficdees
production ¢, xn) de CNDC construites manuellement a partirsesions efficacey,(n) et
(v, 2n) avec pondération d’'un facteur deux.
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Figure 2.31 : Sections efficaces de production,(xn) du**'Ta.
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Figure 2.32 : Sections efficaces de production,(xn) du *\W.

Pour le*®*Ta, nous pouvons voir que le maximum de sectiooafé (situé autour de
16 MeV) a éteé réévalué dans TENDL-2012. Le mémencentaire peut-étre effectué pour les
sections efficaces TENDL-2012 dfW. Cependant, pour ce dernier isotope, les sections
efficaces provenant de JENDL sont largement sup@&$ea celles d’ENDF/B-VII et de
TENDL-2012. Nous signalons cependant que les gectdficaces proposées dans TENDL-
2012 sont déterminées a I'aide d’'un code de c4IcALYS) [TENDL-2012] et que celles-ci
n'ont donc pas été remesurées.

En conclusion, les allures et valeurs moyennes sigsctres en énergie de
photoneutrons obtenus par simulation étant en dcawec la théorie et I'état de I'art, nous
concluons que les écarts entre aires nettes cafcefemesurées proviennent essentiellement
d’'un manque de connaissance des sections effigalte®nucléaires du tungstene et du
tantale dans la gamme d’énergie étudiée (entrainaet sous-évaluation de lintensité
moyenne d’émission photoneutronique simulée coramigre 15% et 30%). Notons bien que
I'utilisation de sections efficaces sous-évaluégsaénera a son tour un biais équivalent dans
les simulations consacrées au développement derfagation neutronique active avec un tel
accélérateur.

3.4 Caractérisation du flux de photoneutrons émis paaiacélérateur médical

Les performances de notre méthode de caracténsdtidlux de photoneutrons ont
ete évaluées sur un accélérateur médical de tyjpen®ad3F concu padeneral Electric Ces
expériences ont été réalisées au Laboratoire Natldenri Becquerel du CEA LIST, localisé
sur le centre de Saclay. Le caractére métrologitpueet accélérateur permet d’'assurer une
grande stabilité du faisceau délivré (garantie d’dnse photons référence dans I'eau). Des
mesures ont été réalisées a 12 MV et 20 MV phatemsion accélératrice des électrons de
12 MV et 20 MV correspondant respectivement a unerge maximale de 12 MeV et
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20 MeV pour le spectre de photons Blemsstrahlung irradiant un champ de 10 x 10 cm?
(situé a un metre de la cible de conversion). Bofs a cette occasion que nous retiendrons
les terminologies « 12 MV photon » et « 20 MV photoqui sont celles employées dans le
domaine de la radiothérapie. L’intensité créte durant d’électrons était respectivement de
10 mA et 30 mA a 12 MV et 20 MV photon. La durée ldmpulsion était de 4 us et la
fréequence de répétition de 100 Hz.

3.4.1 Profil

La distribution spatiale du flux de photoneutromis par cet accélérateur a été
déterminée en fonction d’'un profil de type radiotipte. Le détecteur a activation a d’abord
été positionné a un metre face a la cible de cemmr puis déplacé perpendiculairement a
I'axe du faisceau d’électrons en différentes positi A I'exception de la configuration mise
en place pour la mesure de distribution spatiat®jsnavons suivi le méme protocole
expérimental que celui suivi pour la caractérisatiu flux de photoneutrons généré par
'accélérateur d’électrons de l'installation SAPHIRe méme détecteur a activation, les
mémes plaques de matériaux, le méme détecteur giemmaet la méme chaine d’acquisition
de spectrométrie numérique ont été utilisés. Lauréig2.33 illustre la configuration
expérimentale mise en place lors de cette campagmeesure durant les phases d’irradiation

et de détection.

Sortie de faisoeau

Détecteur &
activation

Banc de mesuredu
profil photoneutron

Figure 2.33 : Détecteur a activation sur le banc dmesure du profil photoneutron face a
I'accélérateur médical (& gauche), et acquisitionalspectre gamma de désactivation (a droite).

La figure 2.34 présente le profil d’émission phaotmonique obtenu a 20 MV photon,
mesurés avec le détecteur a activation contenamtplexque d’argent ou une plaque de
vanadium. Les profils sont normalisés par rappod position 10 cm (position a partir de
laquelle le détecteur a activation n’est a priduisprradié par des photons de haute énergie).
Compte tenu de la statistique de comptage éleeddydrres d’erreurs sont négligeables. Les
profils présentent une allure similaire. lls dimémé du champ de photons vers les positions
excentrées. Rappelons que le désaccord observésitiop O cm est di a la production
d''%Ag par activation photoniquer,(n) sur I*°*Ag. L'écart obtenu pour cette position et ce
matériau est moins important a 12 MV photon qu’av®d photon (figure non présentée) en

raison de l'allure de la section efficage1f), cf. figure 2.28.
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Figure 2.34 : Profils d’émission photoneutronique d I'accélérateur Saturne 43F mesurés par
activation d’argent ou de vanadium a 20 MV photon.

La figure 2.35 compare les profils d’émission ddsotpneutrons mesurés par
activation du vanadium a 12 MV et 20 MV photon. lpesfils sont ici normalisés par rapport
a la position 0 cm (barres d’erreur négligeable@llure des profils est la méme. Les profils
diminuent progressivement du champ de photonslagyériphérie de telle maniére que deux
fois moins de neutrons sont détectés a un metohauop de photons.
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Figure 2.35 : Profils d’émission photoneutroniquesnesurés par activation de vanadium a
12 MV et 20 MV photon.

3.4.2 Evaluation du modéle MCNPX

L’accélérateur médical Saturne 43F possede une géencomplexe en comparaison
a celle de l'accélérateur d’électrons de linstadla SAPHIR. Une visualisation de la
modélisation MCNPX de l'accélérateur a 12 MV ouNU photon est exposée sur la
figure 2.36. Les principaux composants de I'aceddr y sont indiqués. Mis a part le spectre
en énergie des électrons, la géométrie du cbnésatmlr est la seule différence entre ces
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deux modeles. Le modele de simulation MCNPX decBéerateur Saturne 43F a 20 MV
photon a été réalisé dans le cadre de cette these.

Cible

. =
Chngsténe) Collimateur
primaire
(tungsténe, cuivre.
nickel)

Cone : :

¢ : R 4 Collimateur [E_ Cone

E?gahsateur | J \ | ]' e '[ égalisateur

(nox, plomb} e - (plomb) - e — (inox, plomb)
sy === = ==

Cible

(tungsténe)

Machoires
= (tungsténe. =

EE (s

Figure 2.36 : Visualisation MCNPX de 'accélérateumédical Saturne 43F. Modeéles a 12 MV et
20 MV photon respectivement a gauche et a droite.

Nous avons d’abord procédé a lidentification deatdriaux et des composants a
I'origine de la production de photoneutrons dardélérateur. Ces calculs (de tydy
tagging dans MCNPX) ont été réalisés en se basant suuxede photoneutrons traversant
une surface d’'un metre carré, située a un metria @eble de conversion et orthogonale a
'axe des électrons. Les tableaux 2.9 et 2.10 nalsknt les résultats obtenus. Nous montrons
ainsi que, pour les deux modeéles de l'accélératetnlical (12 MV et 20 MV photon), les
photoneutrons sont majoritairement produits pacti@as photonucléaires dans le tungstéene
et le plomb, comme cela est rapporté dans ladiiiée [Naseril0]. Concernant la localisation
de ces réactions, les machoires de l'accélératenstituent la source principale des
photoneutrons parvenant au plan de mesure sitméndetre de la cible. Notons bien que ces
résultats sont dépendants du modele d’accélératédical étudié.

12 MV photon 20 MV photon
Tungsténe 68,1% 68,2%
Plomb 28,8% 21,3%
Fer 2,2% 8,3%
Autre 0,9% 2,2%

Tableau 2.9 : Contribution des matériaux de I'accérateur médical a la production de
photoneutrons pour les modeles a 12 MV ou 20 MV phaon.
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12 MV photon 20 MV photon
Cible de conversion 15,4% 15,4%
Collimateur primaire 15,4% 20,2%
Collimateur secondaire 3,5% 3,1%
Cbne égalisateur 0,5% 3,3%
Machoires 64,4% 55,6%
Autre 0,8% 2,4%

Tableau 2.10 : Contribution des composants de I'aétérateur médical a la production de
photoneutrons pour les modeles a 12 MV ou 20 MV phaon.

Nous avons ensuite évalué qualitativement les deodéles de simulation MCNPX
de I'accélérateur médical par comparaison entrailsition et expérience pour la mesure du

profil de photoneutrons. Nous avons retenu le eas anesure réalisée avec du vanadium, ce

matériau présentant la statistigue de comptagelda plevée. Ces comparaisons sont
présentées sur les figures 2.37 et 2.38. Les atsudikpérimentaux sont normalisés a un en

position 0 cm, et les résultats de simulation |sugerposés aux résultats expérimentaux a

l'aide d’'unoffset(recalage entre simulation et expérience en positD cm). Il est important
de souligner que ces simulations ont nécessitépuissance de calcul importante. A titre

d’exemple, les résultats de simulation a 12 MV photorrespondent a une durée totale de

prés de deux ans de calcul sur un seul processeur.
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Figure 2.37 : Profils d’émission photoneutronique rasurés et simulés a 12 MV photon, détecteur
a activation contenant une plaque de vanadium.

70



b

< Expérience
B15 +
l;’ 4 4 Simulation
g T
= 16
:'7 3 |
RN O 3F 5 SHNNE S
" < &
0 i | i | i | i | i
0 20 40 60 80 100

Position (cm)

Figure 2.38 : Profils d’émission photoneutronique rasurés et simulés a 20 MV photon, détecteur
a activation contenant une plaque de vanadium.

Des désaccords entre I'expérience et la simulagipparaissent dans le champ de
photons (position 0 cm) et dans les positions las pxcentrées (position 75 cm et 100 cm).
Afin de déterminer les causes des désaccords ngsidance entre simulation et expérience,
nous avons déterminé, pour chaque position du t@étea activation, les matériaux et les
composants impliqués dans la production photoneige. Nous présentons les résultats
obtenus a 20 MV photon sur la figure 2.39 (cal®taGNPX).
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Contribution des composants
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Figure 2.39 : Contribution des composants de I'actérateur médical au signal mesuré par le
détecteur a activation en chaque position, résultatobtenus a 20 MV photon.

Un des points d’interrogation concernait la remerdé la contribution de la cible de
conversion observée aux positions éloignées du phdimadiation de photons. Soulignons
gue cet effet, également observé a 12 MV phota@téd objet de discussions avec plusieurs
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experts du Laboratoire National Henri Becquereltrél@onclusion est que cette remontée
n'est pas représentative du fait de I'absence deéfrgation de certains éléments externes de
'accélérateur (masquant la cible de conversion pasitions 75 cm et 100 cm), comme
indiqué sur la figure 2.40. Notons a cette occasjios les modéles d’accélérateurs médicaux
sont rarement évalués pour des positions ausginéles du champ d’irradiation de photons
comme nous l'avons réalisé au sein de cette étude.
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Figure 2.40 : Schéma de I'accélérateur d’électronSaturne 43F [Gen_Elec].

La contribution de la cible aux positions éloignéleschamp de photons a également
éte I'objet de plusieurs échanges avec un autredot de notre département, Igor Bessieres
[Bessieres13]. Celui-ci a comparé simulation etéeigmce pour une dose photon déposée
dans une cuve deau et a obtenu une remontée aal seyx positions excentrées par
simulation en désaccord avec ses mesures. Cetgiehaainsi permis de valider I'hypothése
selon laquelle la cible de conversion est masqueie des éléments non modélisés de
I'accélérateur. Les résultats des nouveaux cal@aksés en tenant compte de I'absence de
contribution de la cible de conversion aux deuxtmoss les plus excentrées (positions 75 cm
et 100 cm) sont présentés sur les figures 2.41.42. A’accord entre la simulation et
'expérience est ainsi amélioré de maniére sasiafdge. Nous pouvons également noter que le
modele de I'accélérateur a 12 MV photon présentmeifeurs résultats en relatif que celui a
20 MV photon.

72



bt

<Expérience

4 Simulation

¥4

Mdre nette normalisée
(=
I S !
ot .

0 . } . } . } } } .
0 20 40 60 80 100
Position (cm)

Figure 2.41 : Profils d’émission photoneutronique rasurés et simulés a 12 MV photon par
activation de vanadium, sans contribution de la cile aux positions 75 cm et 100 cm.
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Figure 2.42 : Profils d’émission photoneutronique rasurés et simulés a 20 MV photon par
activation de vanadium, sans contribution de la cile aux positions 75 cm et 100 cm.

Afin d'expliquer le désaccord observé dans le chadipradiation photonique
(position 0 cm), plusieurs hypothéses ont été ésstous avons montré précédemment que
les sections efficaces de productign Xn) du tungstene sont sous-évaluées dans la gamme
d’énergie étudiée. La production photoneutronigad’a@ccélérateur meédical par simulation
est donc sous-estimée. Rappelons également qignéd sesuré par le détecteur a activation
en position 0 cm (dans le champ d’irradiation phptmorrespond a une superposition de deux
composantes : une contribution des photoneutromsepant de I'accélérateur, et une
contribution parasite due aux photoneutrons pravemssentiellement du cadmium. Le
désaccord entre simulation et expérience obsery@sition 0 cm pourrait donc s’expliquer
par le fait que la contribution du cadmium du dtgec a activation soit trop élevée par
rapport a celle des photoneutrons délivrés pac€kateur.
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3.4.3 Spectre en énergie et intensités moyennes d’émissio

Les spectres en énergie du flux de photoneutromérgé par I'accélérateur d’électrons
médical ont été déterminés par simulation MCNPXs €aculs ont été réalisés en comptant
les photoneutrons traversant une sphére modélisérirade I'accélérateur par intervalle
d’énergie de 200 keV. Les figures 2.43 et 2.44gmtent les spectres obtenus respectivement
a 12 MV et 20 MV photon. Ces spectres sont sing@fai@ ceux obtenus pour I'accélérateur
d’électrons de linstallation SAPHIR et leur énergmoyenne est denviron 1 MeV.
Rappelons une nouvelle fois que cette valeur eateard avec la théorie et la littérature.
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Figure 2.43 : Spectre en énergie des photoneutroémis par I'accélérateur médical a 12 MV
photon.
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Figure 2.44 : Spectre en énergie des photoneutroémis par I'accélérateur médical a 20 MV
photon.
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Les intensités moyennes d’émission ont été calsuliéms 4 stéradians. Ces calculs
ont été effectués en comptant les neutrons traversae sphére simulée autour de
'accélérateur. Les incertitudes statistiques asigma sur ces calculs sont inférieures a
0,01%. En multipliant le résultat obtenu (nombrerggitrons par électron) par le hombre
d’électrons délivrés par I'accélérateur en une sdeaopendant les impulsions (6,256t
1,88.13" électrons par seconde, correspondant aux intensites de 10 mA et 30 mA
respectivement a 12 MV et 20 MV photon), par laédude lI'impulsion (4 ps), et par la
fréquence de tir (L00 Hz), nous obtenons les valsuivantes : 1,61.1@eutrons par seconde
& 12 MV photons ; et 8,75.1neutrons par seconde a 20 MV photon.

La méme méthodologie que celle présentée poursldedétude de caractérisation du
flux de photoneutrons émis par l'accélérateur dwtms de linstallation SAPHIR a été
employée afin d’évaluer les résultats de simulaties spectres en énergie et intensités
moyennes d’émission. Cependant, pour des raisotsnges de calcul, I'évaluation des aires
nettes a été réalisée pour une unique bibliothé&lusections efficaces de réactionyjm,
ENDL-92. L’incertitude globale sur les paramétresmporels de I'accélérateur (intensité créte
du courant d'électrons, durée de limpulsion, eégfrence) a été considérée comme
négligeable en raison de la nature métrologiqueeateaccélérateur. Soulignons cependant
gu’un certain nombre d’acquisitions ont été dupdes afin de s’assurer de la reproductibilité
de nos mesures. Ayant utilisé le méme détectemnaygum pour réaliser la caractérisation du
flux de photoneutrons émis par les deux accélémmteous avons considéré le méme facteur
de correction de 8% relatif aux efficacités de dé@ absolues simulées. Nous avons réalisé
nos simulations avec les sections efficaces photéaines d’'ENDF/B-VII pour le tungsténe
et avec les données disponibles dans MCNPX pouadges matériaux (selon les isotopes :
KAERI, CNDC ou LANL). Plusieurs matériaux étant ilopiés dans la production de
neutrons par l'accélérateur médical, un facteurcdeection sur les erreurs de seuil de
sections efficacesy(xn) du tungsténe n’a pu étre pris en compte dasscalculs. A 20 MV
photon, les incertitudes statistiques a un sigrsa@8es aux calculs de taux de réactiory)n,
sont inférieures a 7% pour le cas du détecteur tivation positionné dans le champ
d’irradiation photonique (position 0 cm), et infures & 12% pour les autres cas. A 12 MV
photon, ces incertitudes prennent respectivemsntdéeurs de 10% et 15%. Pour les cas de
figure ou le détecteur a activation est positiomeés du champ de photons, nous avons
calculé les valeurs moyennes des écarts entre aioulet expérience. Nos résultats sont
présentés dans le tableau 2.11. Comme précédenlimeettitude statistique globale sur ces
résultats est dominée par l'incertitude statistigueles résultats de calcul de taux de réaction

(n, 7).
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12 MV photon 20 MV photon

\Y Ag Al Y Ag Al
Champ 10x10 cm? 0,12 - - 0,79 - 0,43
Hors-champ 0,11 - - 0,61 0,95 -

Tableau 2.11 : Ratios entre aires nettes calculéesmesurées, détecteur a activation
contenant la plaque de vanadium, d’argent ou d’alurimium, pour I'accélérateur médical a
12 MV ou 20 MV photon. Calculs réalisés avec lesd®mns efficaces de réaction (ny) issues

d’ENDL-92.

De maniére générale, la tendance mise en évidesida enéme que celle observée
précédemment lors de I'étude de la caractérisationflux de photoneutrons émis par
'accélérateur d’électrons de linstallation SAPHIRous pouvons cependant souligner que
les simulations réalisées pour la caractérisatian fldx de photoneutrons émis par
I'accélérateur médical ont été réalisées sans regeula déclaration du carbone dans les
fichiers MCNPX et donc avec les sections efficatiesarbone d’ENDF/B-VI. La simulation
sous-estime I'expérience, et comme attendu suissence de prise en compte de correction
des erreurs de seuil des sections efficagesn] du tungstene, un désaccord trés important
apparait entre simulation et expérience a 12 M\tgrh¢un écart de prés d'un facteur dix). A
20 MV photon, I'écart observé reste voisin d’'untéac deux (rapport de 0,61 pour le
vanadium hors-champ). L’écart obtenu entre la saih et I'expérience est meilleur a
20 MV photon compte tenu du fait que I'impact deseers de seuil de sections efficaces
(v, xn) du tungsténe est moins important pour lesukitions réalisées a 20 MV photon que
pour celles réalisées a 12 MV photon.

Précisons qu'il est préférable d’évaluer spectme®igergie et intensités d’émission
moyenne en s'intéressant au cas du vanadium durgédu champ d’irradiation photonique
pour deux raisons. Premiérement, le signal mesarés de champ est parasité par des
photoneutrons générés dans le cadmium et la pkguelétecteur a activation.
Deuxiémement, nous avons eémis des doutes concdmdiabilité des données nucléaires
pour l'activation d’argent (sections efficaces dmation (ny) sur I"°’Ag et probabilité
d’émission du photon & 633 keV pat’fAg) suite & I'étude de caractérisation du flux de
photoneutrons généré par l'accélérateur de litsttah SAPHIR. Les allures et valeurs
moyennes des spectres en énergie de photoneutbtersus par simulation étant en accord
avec la théorie et I'état de l'art, nous concludimalement que les résultats des calculs
d’intensités moyennes d’émission photoneutronigbermus sur I'accélérateur Saturne 43F
sont sous-estimés de I'ordre d’un facteur dix \2photon et de I'ordre d’un facteur deux a

20 MV photon.
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Enfin, remarquons que ces mesures auraient egalgmuepermettre de déterminer
directement la dose photoneutronique délivrée [@acélérateur aux différentes positions
étudiées. Cependant, nous ne disposions pas deesaie?>“Cf [McCall81] ou d**AmBe
[Carinou05] présentant une activité suffisante afénréaliser cette calibration. De plus, un
détecteur a activation de dimensions inférieuresjlares a celles de détecteur a bulles
[Bourgois97], permettrait d'améliorer la résolutiospatiale du profil d’émission
photoneutronique mesuré dans le champ dirradiagghotonique, tout en présentant

'avantage d’étre aisément simulable en comparaasec de tels détecteurs a bulles.

4. Conclusions

L'objectif de ce chapitre était d’acquérir une firmnnaissance du flux de
photoneutrons délivré par un accélérateur d’élestret d’optimiser ce dernier en vue de
réaliser des mesures d’interrogation neutroniqtieeaavec un tel accélérateur. Les codes de
calcul MCNPX et TRIPOLI-4 ont été utilisés en p&id afin de caractériser par simulation
le flux de photoneutrons généré par la cible devemion d’'un accélérateur d’électrons. Nous
nous sommes intéressés a des cibles en tantale tungsténe. Cette étude a permis de
vérifier que nous pouvions nous affranchir de ladélisation du porte-cible. Nous avons
montré que le spectre en énergie des photoneugsinan spectre de Maxwell-Boltzmann
dont le maximum est situé a pres de 0,5 MeV et tiénérgie moyenne est d’environ 1 MeV.
Dans le cas de la cible de tantale, des désacaortte théorie et calculs MCNPX ou
TRIPOLI-4 ont été mis en évidence a basse énergleaplement en raison d’erreurs dans les
données nucléaires d’ENDF/B-VII. Nous avons morgue la distribution angulaire des
photoneutrons quittant la cible peut étre conselécémme isotrope. Cependant, cette
distribution peut étre modifiée par des effets dmmgétrie de la cible de conversion,
notamment dans le cas de cibles épaisses. Contefean intensités d’émission
photoneutronique moyenne d'une cible de tungstééermhinées avec MCNPX, nous
recommandons de calculer manuellement un taux @iduption ¢, xn) dans la cible avec les
sections efficaces de CNDC, a partir des calculéviduels de taux de réactiong, () et
(v, 2n) avec pondération d’'un facteur deux, afin’déranchir d’erreurs de seuils de sections
efficaces 1, xn) du tungstene de CNDC ou d’ENDF/B-VII. Soulbgis que nous avons
identifié I'origine de ces problemes de seuil. @esniers proviennent d’erreurs geeld
contenues dans les données nucléaires (erreurgéaspar I'équipe de développement pour
TRIPOLI-4). Nous avons vérifié que ces erreurs sdrsentes pour le tantale. L’écart obtenu
entre les intensités moyennes d’émission calcidees MCNPX et TRIPOLI-4 est de I'ordre
de 10%. Ce deésaccord semble provenir de différersestraitement des données
photonucléaires entre les deux codes.

Notre étude d’optimisation de la cible, réaliséeakes codes MCNPX et TRIPOLI-4,
a montré qu’une cible de 3 cm d’épaisseur constitubon compromis entre maximisation de
la production de photoneutrons, anisotropie dadaibution angulaire, et minimisation de la
production des photons ayant une énergie supéerieéréeV (photons pouvant parasiter la
mesure d’interrogation neutronique active). Lesensités d’émission photoneutroniques
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délivrées sont de I'ordre de Ytheutrons par seconde, soit de I'ordre de centdofsrieure
par rapport a celle produite par le générateur GEB8 (EADS Sodern) de type deutérium-
tritium en fonctionnement normal. Nous rappelons ga générateur est actuellement utilisé
sur des installations industrielles d'interrogatiameutronique active dédiées a la
caractérisation de colis de déchets radioactifalpbn01, Raoux03]. Rappelons enfin que
cette thése, au cours de laquelle un échange ‘@ggeipe de développement TRIPOLI-4 a été
mis en place, a également contribué a I'amélionatie la fiabilité de ce code de calcul pour
la production des photoneutrons.

Nous avons également développé une méthode deta@aton du flux de
photoneutrons basée sur la mesure d’activationror@que. Un détecteur a activation a été
congu par simulation MCNPX puis fabriqué dans léreale cette étude. Ce type de détecteur
présente les avantages suivants : faible coOtjtéade déploiement, simplicité du modéle de
simulation. Cependant, lorsque le détecteur a aidiv est exposé a un flux de photons de
haute énergie, des photoneutrons parasites peétrergénérés dans le cadmium du détecteur
et dans la plague de matériau destinée a étreéacttvependant, la part de signal due aux
photoneutrons parasites peut étre évaluée par aimml Les écarts entre simulation et
expérience rencontrés au cours de cette étudetéribvestigués. Nous avons identifié la
principale cause de ces désaccords comme étaphsgquence de la faible connaissance des
sections efficaces photonucléaires dans cette gaaténergie. Ainsi, méme si les modéles de
simulation d’accélérateurs médicaux sont validégr mes calculs de dose photonique, ces
derniers peuvent fournir des résultats nettemeaug-sstimeés lorsque I'on s’intéresse a la dose
photoneutronique. Concernant I'accélérateur d’ébast de I'installation SAPHIR, cette étude
a permis d’approfondir la connaissance des caisatitgres du flux de photoneutrons généré.
De nouvelles études consacrées au développeménitdeogation neutronique active avec
un accélérateur d’électrons peuvent a présent@&itisées, en considérant un nouveau facteur
de correction tenant compte de la sous-évaluatensections efficaces photonucléaires du
tungsténe ou du tantale dans la gamme d’énergméddt. Nous avons estimé l'impact de
cette sous-évaluation sur I'émission photoneutromigntre 15% et 30%.
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CHAPITRE 3 :INTERROGATION NEUTRONIQUE ACTIVE
ETUDE DE FAISABILITE

Ce chapitre a pour objectif de démontrer le posbmtiun accélérateur d’électrons a
étre utilisé sur une plateforme polyvalente de aarsation de colis de déchets radioactifs.
Nous démontrons la faisabilité de la techniquetdimgation neutronique active en utilisant
la cible de conversion de l'accélérateur d’élecirate linstallation SAPHIR comme
générateur de photoneutrons. Les signaux corregpbdla détection des neutrons prompts,
des neutrons retardés, et des gamma retardés,pamides échantillons d’'uranium ou de
plutonium, ont été analysés. Nous illustrons égaldénie potentiel de I'association des
résultats de mesures d’interrogation neutroniqueplaitonique actives non simultanées
réalisées avec un tel accélérateur d’électrons. tglte association a été entreprise pour la
premiere fois au cours de ce travail de these.e@glla été appliquée a la mesure
d’enrichissement de l'uranium. Cette derniere arétdisée en combinant les signaux des
neutrons prompts ou retardés de fission thermitule® neutrons retardés de photofission, et
en combinant les signaux des gamma retardés denfigeermique et des gamma retardés de
photofission. Dans un premier temps, nous présenies expressions théoriques des
signatures de neutrons prompts, de neutrons retaedéde gamma retardés [LyoussiO5b].
Nous exposons ensuite les résultats expérimentaumeabsures d’interrogation neutronique
active. Enfin, les résultats obtenus par associatie résultats de mesures d’interrogation
neutronique et photonique actives sont présentdis@ites.

1. Expressions théoriques

Nous attirons l'attention sur le fait que nous dtgrs les neutrons prompts et les
neutrons retardés entre les impulsions délivréeesguaélérateur d’électrons (comptage inter-
pulses) alors que nous effectuons les mesures dengaretardés apres Iirradiation
(comptage post-irradiation).

1.1 Signal des neutrons prompts

Le signal des neutrons prompts [Raoux00] peut s@apmer comme suit (en coups) :
e_lctl — e_ACtZ
Ac

Sp=ToVp &

Dans cette équation (voir annexe @) correspond au taux de fission (en fissions pavrsie)
extrapolé a I'origine des temps prise comme ladfintir du générateur ou du LINA@, au
nombre moyen de neutrons prompts émis par réagédission ., a l'efficacité de detection

absolue des neutrons prompis,a la constante de décroissance des neutrons alaedille
de mesure (en’y, ett,ett, indiquent respectivement les bornes temporelledéteit et de
fin de la fenétre de comptage des neutrons prompts.

En définissant la fonction temporelle suivante :
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_Actl _Actz

e —e

Ac

@ =

le signal prompt (en coups) s’écrit :
Sp = To Vp & fp(t)

1.2 Signal des neutrons retardés

Le signal des neutrons retardés [Lyoussi99, Raguxé6rit (en coups) :

6
i=

[(n+ D1 - w) — (1 - ')
(1 - w)?

Dans cette équation (voir annexe 3),;; est le taux de fission ou photofission (en
(photo)fissions par seconde), I'efficacité de détection absolue des neutronardess,v, le
nombre moyen de neutrons retardés émis par réadaofphoto)fissiong; la fraction de
neutrons retardés pour le group#;ila constante de décroissance radioactive pouolgg i
(en $Y, t;, la durée de I'mpulsion (en secondes), le temps de refroidissement (en
secondes)f.,mp: 1€ temps de comptage (en secondas)e nombre de cycles, et avec
w; = e~ M/f | f étant la fréquence a laquelle les impulsions délitrées par I'accélérateur.

—e _/11' tcompt]

En définissant la fonction temporelle suivante :

f;«(t) = Z’i—l [1 — e_/li tirr]e_li tref[l — e_/li tcompt] [(Tl + 1)(1 (_1011)0)_)2(1 B w:l )]
i=1 " i

le signal retardé (en coups) devient :
Sr = Tpis & Vr fr (D)

1.3Signal des gamma retardés

En considérant deux noyaux, un noyau pere et uawnfils (les temps de demi-vie
des précurseurs étant courts si on les comparexadss noyaux pere et fils), le signal des
gamma retardés émis par le noyau fils s’écrit @rps) [Carrel10] :
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1—e 'T
S(EV) = Tris Py &y Lirr Yif E—al AfTTef(]_ —e AfTCOmpt)
1—e 1
Ap
As 1—e T
+ Yp e‘APTref 1— e_ApTcompt
A2y 7 ( )
1—e 1
A
A 1—e T
—-Y? P e_)lfTref 1-— e_)lchompt
< A — 1, R ( )
1—e f

Dans cette équation (voir annexe 4),;; est le taux de fission ou photofission (en
(photo)fissions par secondg), la probabilité d’émission du gamma retarelél'efficacite de
detection absolue du gamma retardé a I'éndigie;,, la durée de I'impulsion (en secondes),
Yif le taux de production indépendant du noyau fils @Enoto)fission,Y? le taux de
production cumulé du noyau pere par (photo)fissiole nombre de cyclel, la constante de
decroissance radioactive du noyau fils (par sedondle la constante de decroissance

radioactive du noyau pere (par secondé)la fréquence a laquelle les impulsions sont
delivrées (en Hz)T,.r le temps de refroidissement (en second&g)y,. le temps de

comptage (en secondes).

En définissant les deux fonctions temporelles sues:

Af
1—e T
ff Sty | — 17 e_AfT’”ef(l — e_Achompt)
_f
1—e f
Ap
A 1—e "7
fp = tirr 1 f/1 7 e_APTTEf(l — B_APTCOmPt)
_r
f P 1—e 7T
Ar
A 1—e T
Lirr P 7 e_AfTref(l — e_Achompt)
Af —_ Ap _f
1—e f

le signal de gamma retardés (en coups) peut &wceitréous la forme :

S(Ey) = tris oy & (Y fy + YO 1)
Dans le cas ou le temps de demi-vie des noyauwesiidargement supérieur a celui de leurs

précurseurs [Carrelll], en notalr[{ le taux de production cumulé du noyau fils par
(photo)fission, le signal (en coups) devient

S(Ey) = TrisPy & chﬁf
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2. Mesure d’'interrogation neutronique active

2.1 Dispositif expérimental et protocole

Pour ces différentes campagnes de mesure dédiéesaonstration de la faisabilité
de l'interrogation neutronique active avec un a&@dkur d’électrons, l'accélérateur de
linstallation SAPHIR était équipé avec une cible d@onversion en dénal de 5 mm
d’épaisseur, ou avec une cible en tantale (pureté99,9%) d'une épaisseur d'lcm.
L’intensité créte du courant d’électrons était @® InA et les impulsions d’'une durée de
2,5 us étaient délivrées a la fréquence de 25 Ha0adz. Sauf indication contraire, I'énergie
moyenne du spectre des électrons était de 17 MeddsMNwvons utilisé des échantillons
d’uranium ou de plutonium certifiées dont les cosifions isotopiques ont été vérifiées en
utilisant le code IGA [Simonll]. Les caractérisegudes principaux échantillons d’'uranium
et de plutonium utilisés pour ces mesures sonteptées dans les tableaux 3.1 et 3.2
respectivement. Dans le cadre de ces travaux,clesnéllons d’'uranium enrichi & 85% en
233U et de plutonium & 94% &fi°Pu (échantillon PIDIE [Morel04]) ont été retenusmcoe
échantillons de référence pour leur teneur élevématiere fissile. Les échantillons ont été
interrogés dans une magquette de cellule neutrorfrgpeesentée sur la figure 3.1).

oo 0 | Fome e | SIS
5 U0, 2,79
5 U0, 5,11
5 uo, 6,22
8 uo, 9,55
2 uo, 85,00
10 métal 93.00

Tableau 3.1 : Principales caractéristiques des échtllons d’'uranium utilisés.

Masse totale (mg) Forme chimique Eg%&i%ggizsgﬁﬁ(yg)e
291,5 Pu@ 74,55
284,7 Pu@ 74,55
294,1 Pu@ 90,04
293,7 Pu@ 90,04
450,0 Pu@ 94,00

Tableau 3.2 : Principales caractéristiques des échtillons de plutonium utilisés.
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Echantillon

Cible de conversion

Polyéthyléne

67 cm

57 cm
Figure 3.1 : Schéma d’une cellule neutronique baséir un accélérateur d’électrons.

Dans I'optique d’évaluer les performances de laur#tg de cellule neutronique basée
sur un accélérateur d’électrons et destinée asafalies mesures d’interrogation neutronique
active sur des échantillons, un premier criterepddormance a été étudié par simulation
MCNPX : le taux de fission dans un échantillo®®) placé dans la cellule. Nous avons
simulé le taux de fission en fonction de I'épaissges blocs de polyéthyléne constituant la
cellule. Nos résultats sont présentés sur la fi§wzell apparait que le taux de fission atteint
sa valeur maximale pour une épaisseur de blocsreke ge 9 cm. Notre cellule maquette
présentant des parois épaisses de 10 cm, commguéndur la figure 3.1, cette derniéere
présente des performances intéressantes dansde tas prévoit de réaliser des mesures de
gamma retardés de fission thermique (mesures pasldtion, voir figure 3.6).

15107

1.2.107 1

ISP S ST SR S

T
-

9,0.10°% + .

6,0.10°8

Taux de fission par électron

=]
.

0 5 10 15 20
Epaisseur des blocs (cm)

Figure 3.2 : Simulation MCNPX du taux de fission ttal dans un échantillon d’'uranium en
fonction de I'épaisseur des blocs de polyéthylenemstituant la cellule neutronique.

La figure 3.3 présente la maquette de cellule peique réalisée. Deux blocs de
détection neutronique ont été positionnés I'un assds de I'autre de chaque coté de la cellule

83



(épaisseur de parois de la cellule non optimiséer pe type de mesure). Chaque bloc,
constitué de polyéthyléne et enrobé de cadmium, poom trois détecteurs &He
(150NH100).

Blocs de détection neutron

<«—— Polyéthyléne

Cible de
conversion

Figure 3.3 : A gauche : maquette de cellule neutréque basée sur un accélérateur d'électrons. A
droite : téte de I'accélérateur d’électrons a I'entée de la cellule.

Nous avons positionné I'échantillon perpendicutaeat a lI'axe des électrons
irradiant la cible de conversion de telle sorte fi@ehantillon soit placé hors du champ de
photons de haute énergie et limiter ainsi I'impdet réactions parasites de photofission
durant la mesure d’interrogation neutronique activedistance entre I'échantillon irradié et
la cible de conversion était d’environ 30 cm. Lesitnons prompts et les neutrons retardés ont
éte détectés durant les 10 minutes d’irradiatices heutrons prompts ont été détectés entre
3 ms et 8 ms aprés I'impulsion, et les neutrorerdeéis entre 10 ms et 20 ms apres celle-ci. La
figure 3.4 superpose les signaux mesurés pourdi@dton de référence de plutonium, avec et
sans cadmium autour de ce dernier durant la mebkuterrogation. Le cadmium permettant
de s’affranchir de la composante thermique du flaxheutrons interrogateurs, nous pouvons
voir que I'échantillon a été majoritairement integé par des neutrons thermiques durant la
mesure d'interrogation neutronique active. A tittdlustration, la figure 3.5 expose les
signaux mesurés pour des échantillons présentiiéteatites massesZd®U (139 mg, 311 mg,
et 764 mg).

84



w e—mr—rm—r———————

Bruit de fond actif

10° e

] —400 mg de Pu-239
104 =

b —400 mg de Pu-239 avec cadmium
10° E

102 E

Comptage neutronique (coups)

10 -

Figure 3.4 : Signaux neutroniques obtenus aprés Minutes d'irradiation de I'échantillon de
référence de plutonium, avec et sans cadmium autoute I'échantillon durant I'irradiation.
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Figure 3.5 : Comparaison de sighaux neutroniques obnus aprés 10 minutes d’irradiation pour
le cas de plusieurs échantillons d’uranium présentd différentes masses d*U.

Apres 5 minutes de refroidissement, nous avonsgerééchantillon de la cellule et
placé ce dernier face a un détecteur germaniumd&oquérir un spectre de gamma retardés
comme illustré sur la figure 3.6. Nous avons wilisy détecteur germanium GEM40P-PLUS
HPGe de type p (ORTEC), présentant une efficaelstive de 40%, relié a un spectrometre
gamma numériqgue DSPEC Pro (ORTEC). La durée d'aitopni des spectres de gamma
retardés a été de 10 minutes et la distance eatieahtillon et le détecteur germanium de
15 cm. Pour le cas des échantillons de plutoniume, feuille de cadmium d’une épaisseur
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d’'un millimétre a été placée entre I'échantillonletdétecteur afin de limiter I'impact du
rayonnement gamma a 59 keV émis parA&m, et ainsi minimiser la valeur du temps mort.

DSPEC Pro

Figure 3.6 : Configuration expérimentale mise en plce pour I'acquisition des spectres de
gamma retardés avec un détecteur germanium.

La figure 3.7 superpose deux spectres obtenus ewvesans cadmium autour de
I'échantillon durant la mesure d'interrogation meunique pour le cas de I'échantillon
d'uranium de référence. Ce résultat, en accord aeeanesure neutronique exposée
préecédemment, confirme que le flux interrogatetifaggement thermique dans la cellule.

16000 e — T T T T T T T

—avec cadmium

12000 ~ —sans cadmium

Coups

8000 1

4000 -

T T
900 950 1000 1050 1100
Energie (keV)

Figure 3.7 : Spectres de gamma retardés obtenus pdiéchantillon de référence d’'uranium,
avec et sans enveloppe de cadmium autour de I'échidllon durant I'irradiation.

Préalablement a la présentation et a la discussésnrésultats expérimentaux qui
suivent, nous souhaitons attirer I'attention dudac sur les points suivants. Les résultats de
comptage neutronique ont été obtenus avec un kela@téction constitué de trois détecteurs a
*He. Pour chaque signal neutron, nous avons sdulgbruits de fond actif et passif de
l'installation. Enfin, pour 'ensemble des résudt@irésentés au sein de ce chapitre et comme
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indiqué au chapitre précedent, les barres d’erreersont représentées que lorsqu’elles sont
supérieures a la taille des symboles.

2.2 Signalversusdurée d’irradiation

Afin d’évaluer la stabilité de notre dispositif @ours du temps, nous avons étudié
I'évolution du signal des neutrons prompts et destnons retardés en fonction de la durée
d’irradiation. Nous avons procédé a différenteadiations de I'échantillon d’uranium enrichi
& 9,55% ou celui de plutonium & 90,04% %%u dont les durées étaient comprises entre
1 min et 18 min. Les figures 3.8 et 3.9 compar@&spectivement les résultats obtenus en
neutrons prompts et neutrons retardés. Nous pousonbgner I'excellente linéarité des
réponses obtenues.
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Figure 3.8 : Signal des neutrons promptsersus durée d'irradiation.
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Figure 3.9 : Signal des neutrons retardégersus durée d’irradiation.
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2.3 Signal des neutrons prompts et retardés

Soulignons tout d’abord que les signaux obtenuserrirons prompts et en neutrons
retardés suite a l'irradiation d’échantillons d'oitam ou de plutonium ont été étudiés durant
trois campagnes de mesure (plus d'un mois au tahl) d’affiner nos analyses et
interprétations. Les derniers résultats obtenuseeitrons prompts et en neutrons retardés sont
présentés sur les figures 3.10 et 3.11 respectiveriwus avons irradié durant 10 minutes
des échantillons d’uranium dont I'enrichissemerit asnpris entre 2,79% et 9,55%, et de
différents assemblages d'échantillons de plutondont la fraction massique €iPu du
plutonium est de 74,55% ou 90,04%.
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Figure 3.10 : Signal des neutrons promptsersus masse d**U ou de?*%Pu.
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Figure 3.11 : Signal des neutrons retardégersus masse d>*U ou de®*%Pu.
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De maniére générale, les signaux obtenus augmelméairement avec la masse
d'?**U ou de®**Pu. Plusieurs observations principales peuventréaiisées. L'effet de non-
passage par zéro est significatif pour la droiteembe pour le cas de I'uranium, et pour une
méme masse d’actinide, le signal obtenu en neupoorspts pour £*°U est plus élevé que
celui obtenu pour 18*Pu, ce qui semble en contradiction avec le faitiguembre moyen de
neutrons prompts émis par fission thermiqué®deu est supérieure & celui d&U et que la
section efficace de fission thermique pour’féPu est supérieure a celle dé*¥J. Ces
différentes observations ont été investiguées. Nwasis d’abord procédé a la comparaison
entre mesures réalisées avec et sans envelopp&oheumn autour des échantillons. Celle-ci a
permis de quantifier 'impact des réactions deidisgapide et de photofission mettant en jeu
les isotopes fertiles contenus dans les échargilkur les signaux mesurées. Nous avons
trouvé que ces réactions contribuent a hauteur,2i @our le signal prompt et entre 4% et
14% pour le signal des neutrons retardés. Notoesngs simulations MCNPX ont montré
gue les réactions de fission rapide sont de l'od&redix fois plus fréquentes que celles de
photofission pour ces mesures.

Nous avons également étudié par simulation I'imuis effets de multiplication ou
d’auto-interrogation (réactions de fission rapide s isotopes fertiles par des neutrons
prompts émis suite aux fissions thermiques suisie®pes fissiles) sur nos résultats. Nous
avons trouvé que ces effets avaient une contributémligeable dans le cadre de ces mesures.
En revanche, nous avons montré par simulation'gtfetld’autoprotection (interrogation par
neutrons thermiques limitée a la périphérie de #sgn fissile contenue dans I'échantillon)
avait un impact significatif sur nos résultats. fiéé d’autoprotection est donc a l'origine de
I offsetdes courbes. Soulignons quefisetest plus faible dans le cas du plutonium car, pour
une méme masse d’actinide, I'irradiation de plusietchantillons juxtaposés plutdt que celle
d’un seul échantillon tend a réduire I'importaneecgt effet. Nous avons par la suite identifié
gue l'effet d’auto-absorption (absorption des nentrde fission dans la matiere hydrogénée
de I'échantillon) était important pour nos échaotis de plutonium et explique pourquoi le
signal prompt obtenu est plus faible pour le plitonque pour l'uranium. Enfin, pour le cas
de nos échantillons de plutonium, précisons que mvons également étudié par simulation
la contribution de la fission thermique sur’f#Pu au signal mesuré. Cet effet contribue a
moins de 5% du signal en raison des faibles mas¥4u contenues dans ces échantillons.

2.4 Rapport entre signaux neutroniques prompt et rétard

Nous avons souhaité veérifier que les rapports @gmex des neutrons prompts et des
neutrons retardés étaient bien caractéristiquéa figsion thermique de?*U et du®*%Pu. La
figure 3.12 présente I'évolution des rapports expéntaux entre les signaux neutroniques
prompt et retardé en fonction de la mas$&°d’ou de”**Pu. Les rapports, indépendants de la
masse d’actinide, prennent les valeurs suivan8%35 pour l'uranium et 101,65 pour le
plutonium. Notons que pour le cas des échantilldasréférence, ces rapports prennent
respectivement les valeurs de 32,83 et 98,52 paanium et le plutonium. Ces différentes
valeurs, dépendantes de nombreux parametres exmtanx comme illustré par les
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eéguations présentées précedemment, ne peuvertoétarées directement avec les valeurs

théoriques du nombre moyen de neutrons promptgtandés émis par fission thermique sur
'Y ou le**%Pu.
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Figure 3.12 : Rapport entre les signaux des neutr@prompts et des neutrons retardégersus
masse d®**U ou de”*%Pu.

Nous avons entrepris de comparer les valeurs ggoms expérimentaux avec celles
obtenues par calcul. Afin de simplifier le taux ftksion total dans ces calculsyf), nous
avons cherché a relier de maniére analytique be daufission extrapolé a l'originer{) de
I'expression théorique du signal prompt et le talex fission total €;;) de I'expression
théorique du signal retardé. Cette approche, dootiree trace ne peut étre trouvée dans la
littérature, semble avoir été utilisée pour la pemfois au cours de ce travail de thése. Nous
avons postulé I'approximation suivante :

To = N Ac Liry Tpis-

Cette approximation peut s’interpréter de la manigunivante : le taux de fission est a sa
valeur maximale a I'origine des temps et décrotamentiellement au cours du temps selon la
constante de décroissance. Plusieurs centaines de microsecondes étant elitéréa
nécessaires pour que le flux de photoneutrons eapénis par la cible de conversion se
thermalise dans la cellule de mesure, la simptificedu taux de fissioncf;s) dans le rapport
des signaux prompts et retardés a pour conséquienserestimer le taux de fissiory()
introduit dans I'expression du signal prompt. Nausns évalué par simulation MCNPX que
cette approximation entraine une surestimationghatsprompt de pres de 15% dans le cadre
de nos expériences. Connaissant le biais intrgduinotre approximation, cette derniére sera
retenue dans le cadre de ces calculs. Nous attitattention du lecteur sur le fait qu’'une
approximation analytique entrainant un biais i=féri nécessiterait une modélisation
mathématique complexe de I'évolution du taux dgidis au cours du temps.
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La valeur de la constante de décroissance du fumeditronsA,.) a été déduite de la
décroissance exponentielle du signal prompt mesmefficacités de détection absolues des
neutrons prompts et des neutrons retardg®(,) ont été mesurées a l'aide de sources de
252Cf et d’AmLi. Les nombres moyens de neutrons praméuhis par fission thermique sur
2 et [e?*°Pu ont été extraits de [ENDF/B-VII.1] (2,42 et 2 @Bpectivement) tandis que
les paramétres de neutrons retardés sont exteits eférence [Waldo81]. Finalement, nos
calculs ont abouti aux résultats suivants : 31,8drg>**U et 98,54 pour 1€%Pu. Les
rapports obtenus expérimentalement et par caleul gmmparés dans le tableau 3.3 (incluant
un facteur de correction sur le biais introduit patre approximation). Nous y indiquons les
rapports obtenus pour les deux échantillons deedée, et avons réalisé la moyenne des
rapports obtenus pour les autres échantillons diuna et de plutonium. Chaque comparaison
est présentée deux fois : avec et sans correctida part de fission rapide et de photofission
sur les rapports expérimentaux (correction obtgparecomparaison des mesures réalisées
avec et sans cadmium autour des échantillons)rdpgsorts déterminés par calcul ne tiennent
pas compte de ces deux contributions ou de lampagligeable de signal due aux effets
d’auto-interrogation. L’incertitude statistique & sigma sur les valeurs de ces rapports est
inférieure a 4%.

Sans correction Avec correction
Echantillons d’uranium 1,02 1,09
Echantillon d’uranium de référence 0,90 0,97
Echantillons de plutonium 0,90 -
Echantillon de plutonium de référence 0,87 0,90

Tableau 3.3 : Rapports entre mesure et calcul degpports des signaux de neutrons prompts et
de neutrons retardés, avec et sans correction depart de fission rapide et de photofission dans
les rapports expérimentaux.

Les rapports entre mesure et calcul des rappodssigmaux prompts et retardés
présentent un accord satisfaisant. La prise en tome la correction sur les effets de la
fission rapide et de la photofission améliore l@actentre expérience et calcul pour le cas des
échantillons de référence. Les valeurs des effiéaade détection utilisées dans nos calculs
ayant été déterminées par des mesures réaliséeslesesources ponctuelles, un facteur de
correction tenant compte des caractéristiques ddémnéllons pourrait potentiellement
permettre d’affiner I'écart entre mesure et caldainalement, ces résultats permettent
d’obtenir une bonne confiance dans le fait quetdgantillons sont majoritairement interrogés
par des photoneutrons thermalisés dans la cellule.
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2.5Détection des gamma retardés

Nous nous sommes intéressés a quatre pics de gaetandés émis par différents
produits de fission:**Rb (1031,9 keV),**y (918,7 keV), *'Sb (943,4 keV), et**e
(1768,3 keV). Les tableaux 3.4 et 3.5 rassemblespeactivement les aires nettes des pics de
gamma retardés étudiés obtenus avec et sans cadaoitomr d’'un échantillon d’uranium
métal de 10 grammes enrichi & 93%&Y, et autour de I'échantillon d’uranium de référenc
(mesures réalisées pour une énergie d’électroribdédeV). Ces résultats montrent que ces
échantillons ont été interrogés a prés de 95% parngutrons thermiques. Des simulations
MCNPX complémentaires ont permis de montrer quiskion rapide était responsable de
prés de 4,5% de l'interrogation et la photofisside 0,5%. Ces résultats montrent une
nouvelle fois que le flux de neutrons interrogaseniest que faiblement contaminé par des
photons parasites de haute énergie.

; - ; By +cd
Produit de | Energie du photon 239 4 Cd 235
fission gamma (keV) 239
Yy 918,7 2412 + 74 45061 + 38( 5%
1815p 943,4 940 + 53 14541 + 267 6%
%Rb 1031,9 2633 + 81 45729 + 408 6%
138 e 1768,3 587 + 57 10605 + 298 6%

Tableau 3.4 : Aires nettes extraites d’'un spectreedgamma retardés obtenu pour un

échantillon d’'uranium de dix grammes enrichi a 93%.

Produit de | Energie du ph U + Cd
gle du photon 239 + Cd 233 S
fission gamma (keV) 239
%y 918,7 380 + 28 7102 + 157 5%
1815p 943,4 121 +21 2353 + 86 5%
%RDb 1031,9 392 +32 7596 + 130 5%
138 e 1768,3 103 + 22 2075 + 96 5%

Tableau 3.5 : Aires nettes extraites d’'un spectreedgamma retardés obtenu pour I'échantillon de
référence d’uranium.

Nous avons déterminé I'évolution de l'aire nette déférents pics étudiés en fonction
de la masse &°U. La figure 3.13 expose nos résultats. De manigeérale, le signal
augmente linéairement avec la mas<€°d’ comme pour la mesure des neutrons prompts et
des neutrons retardés. Cependant, les quatre sinoigsentent des coefficients directeurs
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différents. Cela provient du fait que pour chaqiegamma étudi€, bien que le phénomene
d’autoprotection ayant lieu pendant la phase d'iogation de I'échantillon soit le méme, les
valeurs des paramétres suivants different: lex td@ production cumulés de fission
thermique sur f3°U des différents produits de fission, les prob&tslid’émission des gamma
retardés, et leurs efficacités de détection absolue
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Figure 3.13 : Signal des gamma retardégersus masse d®**U pour les quatre produits de fission
etudiés.

Une analyse fine des signaux de gamma retardésepefobtenir des informations
complémentaires a celles obtenues précédemmenmt gilacdétection des neutrons prompts et
des neutrons retardés. Nous avons ainsi cherclehitenque les signaux de gamma retardés
mesurés étaient caractéristiques de la fissionniigele. Nous nous sommes notamment
intéressés au rapport des coefficients directeessddoites obtenues poutl¥ et I'*'Sh. Le
temps de demi-vie des noyaux fils étant largemepéseur a celui de leurs précurseurs,
'analyse de l'aire nette des pics correspond awx de production cumulés des noyaux fils
[Carrelll]. En réalisant I'hypothése selon laqudidficacité de détection absolue est la
méme pour ces deux gamma retardés proches en e&n@8,7 keV et 943,4 keV),
I'expression théorique du rapport entre les coieffits directeurs obtenus pour les émetteurs
%y et!3!Sh est donné par I'équation suivante :

f
Py,94y YC,94Y ff,94y

R 94y 7 :
131sp  Pya3ig, Yc.131517 ff.13lsb

Les valeurs de probabilités d’émission pour leskdghiotons gamma d'intérép,(o,,
etp, 131,) ONt été extraites de la bibliotheque de donnée&aires JEFF-3.1.1. Nous avons
pris les valeurs des taux de production cumulésdgaux fils par fission thermiqu¥cf94y et

YC{1315b) indiquées dans la référence [Carrelll]. Les fonsttemporellesff o4, €t f7131¢,)
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ont été calculées en prenant en compte les tempemievie pour P4 et I''*'Sb tirées de
I'évaluation Nubase 2003. Finalement, la valeurenbe pour le rapport théorique est de
2,810. Le rapport entre les coefficients directales droites de nos résultats expérimentaux
obtenus pour ¥y et I'*!Sp étant de 2,807, mesure et calcul présentenkesilent accord.
Ces résultats tendent a montrer que le signal ragsowvient bien de la fission thermique de
I'2%. Ces résultats permettent de renforcer nos csiocis précédentes, tirées de I'analyse
des signaux des neutrons prompts et des neutrdasdés, et qui indiquaient que les
échantillons étaient majoritairement interrogés ges photoneutrons thermalisés dans notre
cellule de mesure.

3. Association de résultats de mesures d'interrogatiomeutronique et
photonique actives

Nous avons montré qu'un acceélérateur d’électrongre ofdes performances
intéressantes en termes d’interrogation neutronigctive. Nous cherchons a présent a
montrer le potentiel d'un tel accélérateur a ergralus d’informations sur un colis que celles
apportées séparément par les techniques d’intdimogaeutronique ou photonique actives.
Les premiers résultats obtenus par associatiorirdertogation neutronique et photonique
active semblent avoir été obtenus dans le cadreette thése. Les neutrons thermiques
interrogent les isotopes fissiles et les photonkalge énergie interrogent les isotopes fissiles
et fertiles. Nous nous sommes proposé d'assocserdsultats des mesures d’interrogation
neutronique et photonique actives pour détermirienrithissement d'un échantillon
d’uranium.

3.1 Dispositif expérimental et protocole

Des mesures d’interrogation photonique active tdteffectuées pour le cas des trois
échantillons d’'uranium de mémes masses totalegndegcammes. Cette fois-ci, I'échantillon
irradié a été placé face a la cible de conversmtfiatcélérateur et irradié durant 10 min en
'absence de cellule neutronique, comme le mordrégure 3.14. Les neutrons retardés de
photofission ont été détectés durant l'irradiatientre les impulsions du LINAC (comptage
«interpulses »), par les mémes blocs de déteajiom ceux utilisés pour les mesures
d’interrogation neutronique active. Deux blocs été positionnés I'un au-dessus de l'autre
des deux c6tés de I'échantillon. La distance elaseblocs et I'échantillon était de 62 cm
tandis que la distance entre la cible et I'échlamtiitait de 56 cm. Soulignons que, comme
précédemment, les comptages neutroniques prégmrtés suite ont été obtenus avec un seul
des quatre blocs de détection contenant trois ®@étec a>°He et les bruits de fond
neutroniques actif et passif ont été soustraitsdifibtenir le signal net. Suite a lirradiation et
au respect d'un temps de refroidissement de 5 Iféichantillon a été placé face au détecteur
germanium (comptage post-irradiation de 10 min).nh@&me protocole expérimental a été
utilisé pour l'acquisition des spectres de gammiardés en photofission et en fission
thermique.
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Figure 3.14 : Configuration expérimentale mise enlace lors de la mesure d'interrogation
photonique active.

3.2Neutrons prompts ou retardés de fission thermidjule @hotofission

Nous avons étudié I'évolution du rapport des nomlge neutrons prompts de fission
thermique et de neutrons retardés de photofisstectes, en fonction de I'enrichissement en
235U de l'uranium. La figure 3.15 présente les réssilibtenus pour trois échantillons de
méme masse totale de 5 grammes. Nous pouvons veir lg rapport augmente avec
I'enrichissement comme prévu par la théorie. Desltéts ont été obtenus en s’intéressant au
rapport entre les nombres de neutrons retardésssierf thermique et de photofission. La
figure 3.16 présente les résultats obtenus poutrtés mémes échantillons. Ces différents
résultats tendent a montrer la faisabilité de laume de I'enrichissement de I'uranium a I'aide
de cette approche.
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Figure 3.15 : Rapports entre le signal des neutrorgrompts de fission thermique et le signal des
neutrons retardés de photofission en fonction dedhrichissement de I'uranium.
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Figure 3.16 : Rapports entre le signal des neutrongtardés de fission thermique et le signal des
neutrons retardés de photofission en fonction dedhrichissement de 'uranium.

3.3Gamma retardés de fission thermique et de phoimfiss

Afin de confirmer les résultats précédents, nousnavétudié I'évolution entre les
rapports des aires nettes correspondantes a li@miskes différents gamma retardés en
fission thermique et en photofission, en fonctiom Itenrichissement de l'uranium. La
figure 3.17 présente ces résultats. Les rapportgmantent linéairement avec
'enrichissement. Cependant, les droites ne serpapent pas et présentent différentes pentes
et ordonnées a l'origine en raison des différeneestermes de taux de production, de
probabilités d’émission et d’efficacités de détmetpour ces différents gamma retardés.
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Figure 3.17 : Rapports entre le signal des gammatagdés de fission thermique et le signal des
gamma retardés de photofission en fonction de I'eieshissement de 'uranium.
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4. Conclusions

Ce chapitre avait pour objectif d’'investiguer lggrtiel d'un accélérateur d’électrons
a étre utilisé en tant qu’outil polyvalent de caésisation des colis de déchets radioactifs.
Nous avons réalisé des mesures d’interrogationromquie active sur des échantillons
d’'uranium et de plutonium avec une maquette deilleetieutronique basée sur I'accélérateur
d’électrons de l'installation SAPHIR. Différentspgs de signaux ont été analysés. Nous nous
sommes intéressés a la détection de neutrons ppahpttardés, et a la détection des gamma
retardés émis par différents produits de fissioms leffets d’autoprotection et d’auto-
absorption ont un impact important sur nos échHansl et doivent étre pris en compte afin
d’interpréter les signaux mesurés. Nous avons l&albel maniére théorique les rapports entre
signhaux prompts et retardés de fission thermiqus. fdsultats présentent un bon accord avec
les valeurs expérimentales. Les différents typesnusures que nous avons réalisées
permettent de conclure sur le fait que les écHansilsont interrogés par un flux de neutrons
majoritairement thermique au sein de la cellule.

Nous avons également interprété de facon combiegerésultats de mesures non
simultanées d’interrogation neutronique et photoei@ctive utilisant le méme accélérateur
d’électrons. Cette méthode, que nous avons ap@igadec succes a la mesure de
'enrichissement de l'uranium, ouvre de nouvellespectives pour la recherche sur la
caractérisation des colis de déchets radioactifsusNavons déduit les masses limites de
détection en interrogation neutronique active dipdes signaux de neutrons prompts. Pres
de 7 mg d®**U et 11 mg dé**Pu peuvent étre détecté en 10 min (voir annexed. cellule
de mesure neutronique optimisée, offrant notamrtepossibilité de détecter les neutrons
prompts de fission thermique plus précocement, perait de repousser davantage les limites
de détection en interrogation neutronique active.cbnception d’'une cellule neutronique
optimisée et adaptée a lirradiation de fats mamggetie 220 L composés de différentes
matrices fera I'objet du dernier chapitre de ctitese, ce qui va nous permettre d’approfondir
I'évaluation des performances de notre méthode.
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CHAPITRE 4 :INTERROGATION NEUTRONIQUE ACTIVE
APPLICATION SUR COLIS

1. Conception d’une cellule neutronique optimisée et dsée sur un
accéléerateur d’électrons

Le coeur de ce travail de these repose sur la cboogpar simulation d’'une cellule
d’interrogation neutronique basée sur un accélératd’électrons, et [I'évaluation
expérimentale de la faisabilité de la mesure d'iofgation neutronique active avec un tel
accélérateur sur des colis maquettes constituéifféeentes matrices. Nous avons entrepris
de dimensionner une cellule de mesure dont la&avierne permettrait d’accueillir un fat de
220 L. En raison de contraintes d’usinage, nousisanvisagé une cellule présentant une
cavité interne en forme de parallélépipede rectangbus nous sommes également attachés a
concevoir une cellule permettant de réaliser swioesient une mesure d’interrogation
neutronique active et une mesure d’interrogatiootqtique active, ces deux mesures étant
réalisées avec un systéme de détection neutrotigdenAfin que seule la face inférieure de
la cellule — sur laquelle repose le fit — soit préde lors de la réalisation de la mesure
d’interrogation photonique active, nous avons gmisede concevoir une cellule dont les
parties latérales et supérieures soient amovibfessi, les deux blocs de détection
neutronique sont directement plaqués contre lalleelifin de faciliter le passage entre les
configurations des mesures d’interrogation neutpo@iet photonique actives. En vue de
limiter les colts de fabrication de la future cldJunous choisirons de dimensionner cette
derniere a partir d’'un matériau peu onéreux. Cepetadine configuration plus complexe
aurait pu étre envisagée pour réaliser une calwiacation industrielle.

L’ensemble de nos simulations ont été réaliséeaidel du code de calcul Monte-
Carlo MCNPX. Les performances de la cellule ontéét@uées a partir de six parametres :

- le taux de fission dans un échantillon de matiexslé& dans la cellule ;

- le temps de demi-vie des photoneutrons interrogaidans la cellule ;

- le temps de demi-vie des neutrons rapides (photmre interrogateurs et
neutrons prompts de fission thermique) dans lesstde détection ;

- lefficacité de détection des neutrons promptsisidn thermique ;

- lefficacité de détection des neutrons retardéBsseon thermique ;

- lefficacité de détection des neutrons retardéplumofission.

Le temps de demi-vie des neutrons rapides dariddes de détection doit étre le plus
bref possible afin de permettre la détection degrors prompts de fission thermique le plus
t6t possible aprés la disparition du bruit des phetitrons interrogateurs, tandis que le temps
de demi-vie des photoneutrons interrogateurs dansellule doit étre le plus élevé afin
d’entrainer des réactions de fission thermiqudaspériode de temps la plus longue possible.
Sauf indication contraire, nos simulations sontiséas avec une source neutronigue isotrope
dont le spectre en énergie et l'intensité moyenignidsion correspondent a ceux des
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photoneutrons émis par une cible de tantale d’d@&paisseur irradiée par des électrons de
17 MeV. Notre étude de conception est structuréér@n parties : la cavité interne de la
cellule ; la source de photoneutrons ; et les bilecdétection neutroniques.

1.1 Enceinte thermalisante

Nous avons cherché quel était le matériau le atiepté pour la réalisation de notre
cellule. L’épaisseur des parois de I'enceinte dienensions de la cavité interne de la cellule
ont également été déterminées.

1.1.1 Choix du matériau

Deux matériaux sont généralement utilisés au séaimedcellule d’interrogation
neutronique active [Favalli09, MarianiO3] : le péllgylene et le graphite. Habituellement, la
cavité interne est constituée de graphite, pournthkser les neutrons interrogateurs en
limitant leur absorption (maximisation du tempsdi#gni-vie des neutrons interrogateurs), et
d’'une couche externe de polyéthylene, a des finadieprotection et pour limiter le bruit de
sources neutroniques extérieures ou le retour daesrams diffusés dans I'environnement.
Afin de comparer les performances d'une cellulestituee alternativement de I'un ou de
lautre de ces deux matériaux, nous avons simuléale de fission total au sein d'un
échantillon d’uranium enrichi & 100% €U disposé dans la cellule pour différentes
épaisseurs des parois de I'enceinte. Nous avorsd®@ une épaisseur allant d’'un centimetre
a un metre. La figure 4.1 montre les résultatsraigeles incertitudes statistiques a un sigma
sont inférieures a 1%. Pour une cellule en polyétig; le taux de fission augmente avec
I'épaisseur des parois de I'enceinte jusqu’a atirgirun seuil pour 10 cm d’épaisseur environ.
En revanche, le graphite permet d'atteindre un tdexfission plus élevé mais requiert
plusieurs dizaines de centimeétres pour cela. Deslations complémentaires ont montré que
I'évolution du taux de fission dans I'échantillon onction de I'épaisseur des parois de la
cellule est liée a celle du temps de demi-vie adrgrons interrogateurs. D’apres la figure 4.1,
a titre d’exemple, une cellule en graphite possédan parois de 40 cm d’épaisseur permet
d’atteindre un taux de fission trois fois supérigar rapport a celui obtenu a I'aide d’'une
cellule en polyéthyléne dont I'épaisseur des paesisde 10 cm. Cependant, pour de telles
dimensions, la masse de la cellule en graphitplastde douze fois supérieure par rapport a
celle de la cellule en polyéthylene. Afin de limitea masse de la cellule en raison de
contraintes d’'implémentation dans le hall d’'irrdaia de I'installation SAPHIR et compte
tenu du fait que I'approvisionnement de graphitejdalité nucléaire (faible taux d'impuretés
dans le graphite, notamment d’uranium) est comp&x@iteuse, notre choix se porte donc
sur une cellule en polyéthylene pour le dimensiomr@ du dispositif expérimental. Pour une
cellule de performances optimales, a des fins inidlises par exemple, une cavité de graphite
entourée de polyéthylene pourrait étre envisagée.

99



2.5.10°

# Polyéthyléne s @

20103 + . & a
@ Graphite &

1,510° + T

1.0.10% + o :

Taux de fission par neutron
¢.

&
P I I I I R A A A

5 4
5.0.10 P 3 o
+

. o
0 #° f f I f I f f f
0 20 40 60 80 100

Epai&&eur des parois (cm)

Figure 4.1 : Evolution du taux de fission pour un éhantillon d’?*U dans une cellule en
polyéthyléne ou en graphite pour différentes épaissirs des parois de la cellule.

1.1.2Volume de la cavité interne

Le volume de la cavité interne de la cellule g@itmettre d'y placer un colis maquette
de 220 L. Ce dernier, réalisé en acier d'un miltimaed’épaisseur, possede un diametre de
60 cm et une hauteur de 82 cm. De plus, la caviggrie doit étre dimensionnée de maniéere a
pouvoir placer le fat hors du champ de photons al&téhénergie délivré par I'accélérateur.
Afin d’ajuster les dimensions de la cavité intedeela cellule, nous avons étudié I'impact du
volume de la cavité sur le taux de fission dangéalmantillon de matiere fissile et sur le temps
de demi-vie des neutrons interrogateurs. Ce depaexmetre a été déterminé a partir d’'un
calcul de taux de réaction (n, p) dans un détedtéarsimulé dans I'enceinte et d'une carte
temps (carte T dans MCNPX). Nous avons ainsi mgudarésimulation que le temps de demi-
vie des photoneutrons interrogateaugmente avec le volume de la cavité interne tamaks
le taux de fission diminue (résultats non préségntdis espace de 5 cm entre le fat et les cing
faces de la cellule — du c6té ou est placé ce derni constitue un compromis satisfaisant.
Les dimensions de la cavité interne que nous pmmosont les suivantes: 70 cm de
profondeur, 90 cm de largeur, et 92 cm de hauteufigure 4.2 propose une illustration de la
cellule.
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Figure 4.2 : Vue en coupe de la cellule neutronigudimensionnée pour des colis de 220 L.

1.1.3 Epaisseur des parois

Nous avons montré précédemment que le taux derigkans la cellule augmente
avec I'épaisseur des parois en polyéthyléne jusgitéandre un seuil. Cependant, les blocs de
détection neutronique étant plagués contre I'estérile la cellule, I'épaisseur des parois de la
cellule doit étre choisie de maniere a offrir umgpoomis satisfaisant entre taux de fission et
efficacité de détection des neutrons prompts endeasrons retardés de fission thermique. La
sensibilité de la méthode de mesure est proporitmmu produit de ces deux grandeurs.
Nous avons considéré trois cas de figure : cebales fat ; cellule avec fat contenant une
matrice homogene en fer ; cellule avec fGt contenare matrice homogéne en PVC
(polychlorure de vinyle de formule chimique bruteHECI). Pour chague matrice, les
simulations ont été réalisées pour deux massesmimglies : 0,2 g/cth et 0,5 g/cm
L’échantillon d***U a été simulé au centre du fiit ou au centre deplacement de celui-Ci
dans le cas ou ce dernier est absent. Il est impode noter que cet emplacement de
I'échantillon correspond souvent au cas le plusaligant en termes de sensibilité. Pour
'ensemble de ces simulations, 35 cm séparentiéeele I'échantillon et la face avant du
mur latéral le plus proche de la cellule. Nous aveonsidéré des blocs de détection a
disposition sur l'installation SAPHIR qui sont ctihgés de cing détecteurs’ide d’un métre
de long a une pression de 4 bars et placés dapslgéthylene enrobé de cadmium. Nous
avons simulé lefficacité de détection pour les trms prompts et retardés de fission
thermique en fonction de I'épaisseur des paroigatyethylene de la cellule et avons effectuée
le produit entre le taux de fission dans I'échémtilet I'efficacité de détection neutronique
pour chaque épaisseur de polyéthylene. La figlemontre les résultats obtenus en
configuration cellule sans fit tandis que les feg4.4 et 4.5 et les figures 4.6 et 4.7
présentent respectivement ces mémes résultatsugb&anprésence d'un fat contenant une
matrice en fer ou en PVC, pour les deux densitdamiques étudiées. Les incertitudes
statistiques relatives a un sigma sont infériear&%o.
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Figure 4.3 : Produit du taux de fission et des effacités de détection, configuration sans fQt.

]_:2_10-6 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
+
= * -
k=] 1.0.106 + + + Neutrons prompts i
E o &
@ 3 o * < Neutrons retardés
3% 80107 + -
s * v *
-\.E .—J
ER- ; *
8 8 60107 o 1
ER *
D o
g o . +*
22 40107 + ¢ o -
[ +
O +*
== & +* .
= 20107 + & + 1
T & +* +
¢ o MR P
U T T T T I T T T T I T T ? ¢I' <;I} ‘)I\-’ T J"{f"\ ¢\_
0 5 10 15 20

Epaisseur de polyéthyléne (cm)
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Figure 4.7 : Produit du taux de fission et des effacités de détection, fat contenant une matrice
en PVC de 0,5 g/cth

Dans le cas de la matrice en fer, nous pouvonsropreaque l'allure des courbes est
similaire a celle obtenue en configuration sanslfi@paisseur optimale de thermalisant est la
méme pour les deux masses volumiques bien quasibdaé diminue lorsque I'on considere
une masse volumique plus élevée. Pour une mamié&®/€, il apparait que I'épaisseur idéale
de polyéthyléne est plus faible et diminue si lasseavolumique augmente. A masse
volumigue égale, nous pouvons remarquer que laicaatn PVC pénalise plus fortement la
sensibilité que la matrice en fer, et davantage pelle des neutrons retardés que celle des
neutrons prompts. En effet, la matrice en PVC —tewent de I'hydrogene — thermalise
davantage les neutrons que la matrice en fer.

Le choix de I'épaisseur des parois de la cellusailté d’'un compromis entre différents
criteres. Notre cellule doit présenter de bonnedopeances pour differentes matrices
pouvant étre contenues dans un colis maquette.ndapt la cellule devra pouvoir répondre
a diverses applications d’irradiation nécessitanhaut flux de neutrons thermiques. De plus,
bien gqu’'un systeme de détection neutronique s@b@é a I'enceinte d'irradiation, notre
cellule pourra également étre utilisée avec unesystde détection des gamma retardés, et
dans ce cas, I'épaisseur de polyéthylene adégeasdt selle qui maximiserait le taux de
fission. Compte tenu de ces différentes consid@éatiune épaisseur de polyéthylene de 5 cm
constitue un compromis intéressant. Nous avonsegmait évalué le gain en performance
obtenu avec une épaisseur différente pour les pdml’enceinte contre lesquels reposent les
blocs de détection et les autres parois. Dans cettéiguration, ces derniers auraient une
épaisseur plus importante (10 cm par exemple) @dirfavoriser le taux de fission dans la
cellule. Cependant, cette configuration n’a pagé&tEnue en raison du bénéfice peu important
sur le taux de fission et le temps de demi-vierdegrons interrogateurs dans la cellule.
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1.2 Source de neutrons

1.2.1 Accélérateur d’électrongersusgénérateur de neutrons

Nous avons démontré précédemment étre en mesigéneeer prés de Yn/s avec
notre accélérateur d’électrons. Cette valeur disité moyenne d’émission est supérieure de
I'ordre de deux décades par rapport aux 2l délivrés par un générateur de neutrons
deutérium-tritium GENIE 36. De plus, ce dernierguiv des neutrons de 14 MeV alors que
nous avons montré que les photoneutrons émis g accélérateur présentent un spectre en
énergie ayant pour valeur moyenne environ 1 MeV.cAurs de cette nouvelle étude, nous
avons cherché a comparer, a intensité moyenne skémni égale, le potentiel de ces deux
instruments pour la réalisation de mesures diotgtion neutronique active. Nous avons
simulé alternativement le taux de fission dans afmaétillon d***U avec I'une ou l'autre de
ces deux sources au sein d'une enceinte thermtdisam polyéthylene pour des parois de
différentes épaisseurs entre 1 cm et 30 cm. LadigB présente ces résultats. Nous pouvons
constater que la source de photoneutrons permgeid@dre un taux de fission plus de trois
fois supérieur par rapport a la source de neutdmsl4 MeV. A l'aide de simulations
complémentaires, nous avons vérifié que les tenepdetni-vie des neutrons interrogateurs
produits par ces deux sources étaient équivaldms. écarts de performances observés
s’expliqueraient par le fait que les neutrons deviB¥ se thermalisent plus en profondeur
dans la couche de polyéthylene. Cela favoriseaafiuite des neutrons vers I'extérieur de
I'enceinte et augmenterait leur probabilité d’alpsimn dans le matériau thermalisant.
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Figure 4.8 : Taux de fission induit par un accéléreur d'électrons (photoneutrons d’une énergie
moyenne d’1 MeV) ou un générateur deutérium-tritium(neutrons de 14 MeV).
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1.2.2 Conception d’'une source de photoneutrons

Dans cette étude, lorsqu’aucune position n’estiBgéqoour la cible de conversion,
celle-ci est placée a 15 cm a lintérieur de ldutelet en position excentrée par rapport a
'emplacement du fat afin de limiter les réactiates photofission parasites lors de la mesure
d’interrogation neutronique active, voir figure 4.2

1.2.2.1Matériau de la cible

Deux matériaux sont adaptés a la production masivehotoneutrons par une cible
de conversion : le tungsténe et le tantale [Sél&eBwanson79, Jallu99b]. Nous avons
montré au second chapitre que la production photom@que d’'une cible de tungsténe est
supérieure d’environ 20% a celle d'une cible ddai@n Cependant, les erreurs de seuil des
sections efficaces photonucléaires ¥n) de trois des cing isotopes du tungsténe ekatur
peuvent amener a effectuer le choix d’'une ciblgadgale plutét que celui d’'une cible de
tungstene, dans la perspective de simulations MCldR¥aliser. Il est également utile de
rappeler que nous avons mis en évidence une temdz@erale a la sous-évaluation des
sections efficaces photonucléaires de ces deuxriaatéinduisant une sous-estimation de
I'émission photoneutronique comprise entre 15%086.3

1.2.2.2Epaisseur de la cible

Nous avons étudié I'évolution du taux de fissiomslda cellule en fonction de
'épaisseur de la cible de conversion. Les simoietiont été réalisées pour une cible de
tantale de 5 cm de diamétre, irradiée par desrélectde 15 MeV, et dont I'épaisseur est
comprise entre 5 mm et 5 cm. Nos résultats, visible la figure 4.9, montre que le taux de
fission augmente avec I'épaisseur de la cible atiesnt un seuil. Ces résultats confortent nos
conclusions présentées au chapitre 2 quant au choine cible de 3 cm d’épaisseur, pour
réaliser des mesures d’interrogation neutroniqtigeaa I'aide d’un acceélérateur d’électrons.
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Figure 4.9 : Taux de fission en fonction de I'épasgur de la cible de conversion.
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1.2.2.3Energie des électrons

Nous avons également étudié I'évolution des perémees de la cellule avec I'énergie
des électrons irradiant la cible de conversion.dismilations ont été conduites pour une cible
de tantale d'1 cm d’épaisseur et de 5 cm de diar(etble de référence pour les mesures)
irradiée par des électrons monoénergétiques ethdel/ et 20 MeV. La figure 4.10 présente
nos résultats. Le taux de fission croit avec I'greedes électrons. Nous pouvons par exemple
obtenir un gain d’'un facteur cing sur le taux dssitn en réalisant des mesures pour une
énergie d’électrons de 19 MeV plutét que 14 MeV.
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Figure 4.10 : Evolution du taux de fission dans ugchantillon d’**U en fonction de I'énergie des
électrons.

1.2.2.4Position de la cible

L’emplacement de la cible de conversion doit @neisi de maniere a minimiser
impact des réactions de photofission parasitegamu les mesures dinterrogation
neutronique active. Afin de quantifier I'impact det effet, nous avons simulé le taux de
photofission dans un échantillon 28U pour différents emplacements de la cible,
I'échantillon de matiere fissile étant positionné @entre de I'emplacement du colis. Sur la
figure 4.11, un repéere indique les différents emgbaents de la cible de conversion.
L’indication « 70 cm » correspond a la positionldecible au fond de I'enceinte tandis que
«0cm » correspond au positionnement de la cibléeritrée de la cellule. Soulignons
cependant que nous avons vérifié par simulationlgrsgue la cible est placée en position
5 cm, le taux de photofission dans I'’échantilloagé au centre de I'emplacement du colis est
prés de 600 fois inférieures par rapport a celtemb dans un échantillon placé face a la cible
(échantillon en position 35 cm).
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Figure 4.11 : Position de la cible dans la cellule.

La figure 4.12 présente I'évolution du taux de plfission dans I'échantillon au centre
de I'emplacement du fat en fonction de la positilenla cible. Elle montre une diminution de
impact de la photofission avec la profondeur @e cible dans I'enceinte. Le taux de
photofission dans I'échantillon est prés de quédre inférieure pour une cible en position
65 cm par rapport a celui obtenu pour une ciblegdzen position 5 cm. Afin d’'interpréter ce
résultat, nous avons déterminé la distribution &grides photons émis par la cible.
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Figure 4.12 : Taux de photofission parasite en fotion de I'emplacement de la cible.

Nous avons étudié deux distributions angulaireg@tiques : une incluant les photons
de haute énergie (6 MeV et plus) et une incluam tes photons. Celles-ci sont visibles sur la
figure 4.13. Sur I'axe des abscisses, la réféeren®@ » correspond au sens d’émission des
électrons incidents sur la cible. Il est égaleneportant d’attirer I'attention du lecteur sur le
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fait que I'axe des ordonnées est proposé en éclogiieithmique. Cette figure montre bien
une forte tendance des photons de haute énergie diggés vers I'avant et explique le taux
de photofission plus élevé (mais qui reste failde qapport au taux de fission par neutrons
thermiques) lorsque la cible est placée a proximé@d'entrée de la cellule. La distribution
angulaire présente également une baisse a 90isem idu fait que les photons émis le long
du diamétre de la cible ont une certaine prob&bditétre réabsorbés avant de parvenir a
s’échapper de celle-ci. Remarquons également quehetons émis dans cet angle solide,
centré en 90°, irradient I'échantillon?fU lorsque la cible est placée en position 35 cm. Au
dela de 90°, la distribution remonte puis dimineletément ce qui est en accord avec l'allure
de la courbe exposée sur la figure 4.12.
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Figure 4.13 : Distribution angulaire des photons éiis par la cible.

1.2.2.5Enrobage de la cible

Lors de la réalisation de mesures d’interrogatieatronique active avec un générateur
deutérium-tritium émettant des neutrons de 14 Miavpart de fission rapide apporte une
information sur la masse d’actinides fertiles. Gejaat, lors de la mise en ceuvre de cette
technique avec un accélérateur d’électrons, cedtei@re apporte peu d’informations car
I'énergie moyenne des photoneutrons (d’environ ¥Mest du méme ordre de grandeur que
celle du seuil de fission rapide suf*fU. De plus, la réalisation d’une cellule neutromiqu
purement thermique permettrait de s’affranchir é'uncertitude liée au fait que les effets
d’autoprotection sont différents pour les partdiggion thermique et de fission rapide. Nous
avons donc cherché a savoir si un enrobage dethglgée autour de la cible de conversion
pourrait permettre de diminuer la contribution ddission rapide au sein de notre cellule. En
premiere approximation, la part de photofissiometaible devant les parts de fissions
thermique et rapide, cette derniere a été direaterdéduite par comparaison entre les
simulations d’une irradiation avec et sans cadméawnour d’'un échantillon d’'uranium enrichi
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a 100%. Les simulations ont été réalisées poumnuobage de polyéthylene autour de la cible
allant jusqu’a 10 cm. La figure 4.14 montre la pestative de la fission rapide et la
figure 4.15 le taux de fission dans I'échantillem ('absence de matrice).
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Figure 4.14 : Part de la fission rapide dans I'échatillon en fonction de I'épaisseur d’enrobage de
polyéthyléne autour de la cible.
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Figure 4.15 : Taux de fission dans I'échantillon efonction de I'épaisseur d’enrobage de
polyéthyléne autour de la cible.

110



La masse volumique élevée de I'échantillon (19¢hy et sa géométrie (cube de
2 cm de c6té) expliquent la part significative dsibn rapide. Cependant, nous pouvons voir
gue la contribution relative de fission rapide pétre atténuée d'un facteur deux environ a
'aide d’'un enrobage de 10 cm, par exemple, biea c& dernier entraine également une
diminution du taux de fission de pres d’'un factdaux. |l est également intéressant de noter
gu’un enrobage de 3 cm de polyéthylene autour déla permet d’augmenter la sensibilité
de la cellule de 'ordre de 25 % (pour une confagion échantillon nu).

1.3Blocs de détection

La troisieme partie de cette étude de conceptian gmulation de la cellule
neutronique concerne l'optimisation des blocs deeai®n neutronique. Cependant, il est
important de noter, qu’en raison de contrainteséargentales, les blocs utilisés pour les
mesures que nous exposerons par la suite restrortadaptés a la mesure d’interrogation
photonique active et que ces blocs sont constileésois détecteur$ie. Nous avons réalisé
notre étude en partant de la géométrie de bloasekamtient disponibles sur linstallation
SAPHIR. Ces derniers sont constitués de cing d&iesiHe d’un métre de long logés dans
du polyéthylene enrobé de cadmium. En vue de diimensr un unique systeme de détection
neutronique adapté pour réaliser successivementrassires d’interrogation neutronique
active et d’interrogation photonique active, cétiiede a été réalisée en s’appuyant sur quatre
critéeres de performances, a savoir :

- lefficacité absolue de détection des neutrongdétade photofission,

- lefficacité absolue de détection des neutrongdétade fission thermique,

- lefficacité absolue de détection des neutrons ptsrde fission thermique,

- le temps de demi-vie des neutrons rapides dariddes de détection.

Nous rappelons que ce quatrieme parametre doitm@imenisé afin de détecter les neutrons
prompts le plus tét possible durant une mesure.sNmons d’abord étudié l'impact de
différentes dispositions des cing détecteurs au deibloc de détection. Nous avons ensuite
déterminé I'épaisseur optimale de polyéthylenelasdace avant puis la face arriere du bloc.
Dans nos simulations, 40 cm séparent la sourceedieans retardés de photofission et la face
avant du bloc de détection en configuration de meediinterrogation photonique active. En
configuration de mesure d’interrogation neutroniqagve, la source de neutrons prompts ou
retardés de fission thermique et la face avantlda te polyéthylene de I'enceinte de la
cellule — derriére lequel se situe un bloc de d&rec— sont distantes de 35 cm (40 cm entre
la source et la face avant du bloc de détecticamfidgure 4.16 illustre ces deux configurations.
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Figure 4.16 : Bloc de détection en configuration @terrogation photonique active en haut et
d’interrogation neutronique active en bas.

1.3.1 Disposition des détecteurstie

Les blocs de détection a disposition sont coresdittie deux rangées de détecteurs a
®He. Trois tubes sont alignés sur la premiére ramgédeux sur la seconde. La figure 4.17
illustre cette configuration.
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Figure 4.17 : Représentations MCNPX de trois configrations pour le positionnement de
détecteurs®He dans un bloc de détection. Configurations numétées 1, 2 et 3 de la gauche vers
la droite.

Afin de vérifier I'intérét d’utiliser un dispositid deux rangées et de mettre en
evidence les performances offertes par un blomng tibes par rapport a un bloc de trois
tubes, nous avons étudié deux autres configuratmmme indiqué sur cette méme figure :
'une est constituée d’'une rangée de trois tubelkaetre d’'une rangée de cing tubes. Le
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tableau 4.1 rassemble les efficacités de détestionlées pour ces différents dispositifs pour
les neutrons retardés en configuration de mesuméed’ogation photonique active et pour les
neutrons prompts et retardés en configuration dsureed’interrogation neutronique active.

Le tableau 4.2 présente les temps de demi-vie dagams prompts en configuration INA

pour ces différentes dispositions des tub#dea

) , ) Config. 2 Config. 3
Config. 1 Config. 2 Config. 3 Config. 1 Config. 1
Neutrons prompts de
oy ) 5,22.10° 3,44.10° 5,19.1C° 0,66 0,99
fission thermique
Neutrons retardés dej ;g7 2 2,79.10° 4,30.10° 0,72 1,11
fission thermique
Neutrons retardés dej ¢ 1 ;3 5,79.10° 8,76.1C° 0,62 0,93
photofission

Tableau 4.1 : Efficacités de détection absolue poles trois configurations des blocs de
détection de la figure 4.17.

' i i Config. 2 Config. 3
Config. 1 Config. 2 Config. 3 Config. 1 Config. 1
Neutrons prompts de| 5, o5\ o 37,73 us 3515us| 1,09 1,01
fission thermique

Tableau 4.2 : Temps de demi-vie pour les trois caglurations des blocs de détection.

Il apparait que lutilisation de cing tubes perntatteindre des efficacités de
détection absolue supérieures par rapport celldenobs avec la configuration a trois
détecteurs. En vue de réaliser un bloc polyvalesdtidé aux mesures d’interrogation
photonique active et aux mesures d’interrogatiomnoaique active, nous concluons que la
disposition des cing tubes sur une unique rangégussfiée. Une configuration en deux
rangées n’apportant pas de gain notable en termggidormances. De plus, le choix d'un
bloc constitué de cing tubes en ligne réduit le birde paramétres a optimiser. Nous nous
intéresserons a l'optimisation de I'épaisseur dggibylene sur la face avant du bloc et sur sa
face arriere. Le bloc de détection constitué dej dimbes en ligne, représentés sur la
figure 4.17, posseéde une épaisseur de polyéthygldn25 cm sur la face avant et de 7,75 cm
sur la face arriere.

1.3.2 Epaisseur de polyéthyléne sur la face avant

Nous avons simulé l'efficacité de détection — pdas neutrons retardés de
photofission, les neutrons prompts et les neutmatardés de fission thermique — pour
différentes épaisseurs de polyéthyléne sur la éa@at du bloc de détection en maintenant
une épaisseur constante de 7,75 cm sur la faggartia figure 4.18 présente ces résultats.
L’efficacité de détection augmente avec I'épaissiipolyéthyléne sur la face avant, atteint
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un optimum, puis diminue. L'optimum étant obtenwpane épaisseur de polyéthyléne

différente pour les trois types de neutrons a déteaine épaisseur de prés de 2 cm de
polyéthyléne constituerait un compromis satisfaig@paisseur du bloc actuel : 1,25 cm).

Précisons également que les différences entrdfleacités de détection des neutrons retardés
de fission thermique et de photofission sont dulespiésence de polyéthyléne devant le bloc
de détection en configuration de mesure d’intertioganeutronique active.

1=2.10_2 T T T T T T T T
1.0.1072 + 1
o * M + +
= + +
£z + +
= 8.0.10°% + 1
5 * _
o
z
B 60107 + .
5 N . A A a0,
A
B 'y A iy
S 4.010° + 4 A, a4
= A
=] Y
& # Neutrons retardes de photofission A i
2.0.10° + - . : »
w & Neutrons prompts de fission thermigue
& Neutrons retardés de fission thermique
0 : } } } : } : } :
0 1 2 3 4 5

:E::pEIiSSEUI de polyvethyléne sur la face avant (cm)

Figure 4.18 : Efficacité de détection absolue enfrfiotion de I'épaisseur de polyéthyléne sur la face
avant du bloc.

Nous avons également déterminé le temps de demile$e neutrons prompts de
fission thermique dans le bloc de détection. Contiithastre la figure 4.19, I'épaisseur de
polyéthyléne sur la face avant du bloc n’entraiag ge variation importante sur le temps de
demi-vie, et une épaisseur comprise entre 2 cntet Bermet de minimiser ce parametre.
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Figure 4.19 : Temps de demi-vie des neutrons prompde fission thermique en fonction de
I'épaisseur de polyéthyléne sur la face avant du &¢t.

1.3.3 Epaisseur de polyéthyléne sur la face arriére

Nous avons ensuite simulé I'efficacité de détectierpour les neutrons retardés de
photofission, les neutrons prompts et les neutmatardés de fission thermique — pour
différentes épaisseurs de polyéthyléne sur la &dére du bloc de détection en maintenant
une épaisseur constante de 1,25 cm sur la facd. dwvaffigure 4.20 présente nos résultats.
Les temps de demi-vie des neutrons prompts defigsiermique dans le bloc de détection
sont présentés sur la figure 4.21. Il apparaitlguemps de demi-vie connait des variations
importantes avec I'épaisseur de polyéthylene steda arriére, ce qui est en accord avec les
résultats d’A. Marianet al. [MarianiO3]. Le temps de demi-vie augmente avépdisseur de
polyéthyléne et les efficacités de détection égald@mbien que ces derniéres atteignent une
valeur seuil. Une épaisseur de 3 cm de polyéthykurela face arriere constituerait un
compromis satisfaisant (épaisseur actuelle de éghws
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Figure 4.20 : Optimisation de I'efficacité de déteion absolue par ajustement de I'épaisseur de
polyéthyléne sur la face arriére du bloc.
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Figure 4.21 : Variation du temps de demi-vie des mg¢rons prompts de fission thermique en

fonction de I'épaisseur de polyéthyléne sur la facarriere du bloc.
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1.3.4 Performances d’un bloc optimisé

Un bloc de détection optimisé serait caractéraéum temps de demi-vie des neutrons
prompts de fission thermique plus court que celundloc actuel. Un bloc optimisé —
constitué de cing détecteutsle alignés (configuration n°3) et offrant un bormgomis
entre les différents criteres de performances ustenr- pourrait étre réalisé avec les
dimensions suivantes : une épaisseur de 2 cm dethgléne sur la face avant et une
épaisseur de 3 cm de polyéthylene sur la facerariie tableau 4.3 présente une comparaison
entre les performances offertes par un tel blde éloc actuellement a notre disposition sur
linstallation SAPHIR. Il apparait que le temps diemi-vie des neutrons prompts de fission
thermique pourrait ainsi étre réduit de 25 % saop affecter les différentes efficacités de
détection neutroniques.

Bloc optimisé Bloc actuel _Bloc optimiseé
Bloc actuel

Neutrons prompts dg. 27 13 5,22.10° 0,91
fission thermique

,Eﬁlga0|te de Ne_ut_rons retarples de 3.89.10° 3.87.1C° 1,01
détection absolue| fission thermique

Neutrons retardés d¢ g 79 19 9,40.10° 0,03

photofissior

Temps de demi-vig Nefutrons prompts d 26,47 ps 35,23 us 0,75

fission thermique

Tableau 4.3 : Comparaison entre les performances ah bloc de détection optimisé et
celles d’'un bloc constitué de cing tubes disponibkur I'installation SAPHIR.

1.4 Configuration dédiée a la mesure d’interrogationtphique active

La cellule de mesure réalisée doit permettre apémmentateurs de procéder a la
mesure d’interrogation photonique active du ft ufoes la mesure d’interrogation
neutronique active effectuée. La réalisation sépaté ces deux techniques d'irradiation
permet ainsi d'offrir une configuration optimiséeuyp chacune des mesures. Nous nous
attachons donc a concevoir une cellule de mesuwiegamque compatible avec la mesure
d’interrogation photonique active en veillant tqairticulierement aux aspects pratiques d’'un
tel changement de configuration de mesure. Noussadéabord entrepris de caractériser le

2 La cellule de mesure en polyéthyléne utilisée tiréa mesure par interrogation neutronique aeste
retirée lorsque I'on procéde a la mesure par iaggtion photonique active.
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flux de photons délivré par I'accélérateur en tesme distribution angulaire et de distribution
angle-énergie.

Nous avons simulé avec MCNPX la distribution angelaes photons émis par une
cible en tungsténe de 5 mm d’épaisseur et de Secthiasinetre. Nous nous sommes intéressés
a des énergies d’électrons de 10 MeV, 15 MeV a¥8y. Nos résultats sont présentés sur la
figure 4.22 ou l'axe des ordonnées est présenté twme d’échelle logarithmique. Nous
pouvons remarquer que la distribution angulairesgmée une forte anisotropie dans I'axe du
faisceau d’électrons et que cette derniére esttabauylus importante que I'énergie des
électrons considérée est élevée. L’atténuatiobleiglans le plan du diametre de la cible (aux
environs de 90°) s’explique par le fait que lestphe émis le long du diametre de la cible
présente une importante probabilité d’étre absodwesit de pouvoir s’échapper. Sur cette
méme figure, nos résultats sont comparés avec @ei@aus par M.J. Berger et S.M. Seltzer
[Berger70]. Ces derniers se sont intéressés astahdition angulaire des photons provenant
d’'une cible de conversion en tungsténe irradiéedear électrons de 30 MeV. lIs présentent
plusieurs distributions pour différentes épaissalgscible. Les épaisseurs, notéessont
exprimées sous forme de fraction dg le parcours moyen des électrons dans la cible.
L’allure de ces distributions angulaires est com@ravec celles que nous avons obtenues.
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Figure 4.22 : Distribution angulaire du flux de phdons émis par une cible de tungstene irradiée
par des électrons de 10 MeV, 15 MeV et 20 MeV. Corafaison des calculs MCNPX (a gauche)
avec ceux publiés par Bergeet al. [Berger70].

Nous avons déterminé la relation entre la distrdouaingulaire des photons émis par
la cible de tungstene de 5 mm d’épaisseur, etéeergie moyenne par segment angulaire.
Nous avons réalisé ces calculs pour une énerglectféns de 15 MeV. Nos résultats sont
présentés sur la figure 4.23. En guise de commaracette figure montre de plus les résultats
obtenus pour ces mémes calculs effectués pourhiewmeutrons émis par la cible. Cette
figure présente également une comparaison de sokats avec ceux publiés par H.-B. iu
al. [Xul0]. Ces derniers ont étudié la relation eriredistribution angulaire et I'énergie
moyenne pour les photons, les photoneutrons, déléesrons de fuite, émis par une cible de
tantale irradiée par des électrons de 20 MeV.
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Figure 4.23 : A gauche : distributions angle-énergi simulées avec MCNPX pour les photons et
les photoneutrons émis par une cible de tungstene & mm d’épaisseur irradiée par des
électrons de 15 MeV. A droite : résultats publiésar H.-B. Xu et al. [Xu10].

Les photons émis vers I'avant sont les plus énienggs. C’est pour cette raison que le
fit est positionné face a la cible de conversion I'decélérateur lors d’'une mesure
d’interrogation photonique active. Nos résultatsaecord avec ceux publiés par H.-B. &tu
al., montrent que I'énergie moyenne des photons éaris taxe est d’un peu plus de 3 MeV.
De maniere générale, I'énergie des photons dédeolx a 180°, bien qu’un sursaut apparaisse
a 90°. En effet, les photons les moins énergétignas le long du diamétre sont réabsorbés,
ce qui contribue a élever I'énergie moyenne darte abrection (effet de durcissement du
spectre). Probablement en raison d’'un diamétralde plus important, le sursaut en question
est plus important sur les résultats présentésip8c Xu et al La longueur du diameétre de la
cible n'a pas été précisée par les auteurs. Coacketas photoneutrons, aucune corrélation
entre la distribution angulaire et I'énergie moyenma été mise en évidence lors de nos
calculs, ni lors de ceux de H.-B. X al. L’énergie moyenne des photoneutrons est d’environ
1 MeV quel que soit leur angle d’émission.

Nous avons ensuite déterminé [|'épaisseur de cildemettant d’optimiser la
production de photons de haute énergie (photonseptént une énergie au moins égale a
6 MeV). Ces calculs ont été réalisés pour des rélestde 10 MeV, 15 MeV ou 20 MeV
irradiant une cible de tungsténe d’épaisseur vhriaNos résultats sont exposés sur la
figure 4.24.
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Figure 4.24 : Production de photons de plus de 6 Meen fonction de I'épaisseur d’'une cible de
tungstéene irradiée par des électrons de 10 MeV, MeV, ou 20 MeV.

Les épaisseurs de cible permettant de maximisprdduction de photons de haute
énergie sont respectivement de pres de 1,0 mmm,7et 2,3 mm pour les électrons de
10 MeV, 15 MeV, et 20 MeV. Parmi ces trois confafions, la cible de 2,3 mm d’épaisseur
irradiée par des électrons de 20 MeV est cellepguinet de produire le plus de photons de
haute énergie.

La mesure d’interrogation photonique active potirrainsi étre réalisée en
positionnant le fat de 220 L face a une cible fohe tungsténe adaptée a I'énergie des
électrons délivrés par I'accélérateur. Ce derreesnisainsi équipé d’'un systéme de porte-cible
barillet comportant deux cibles de conversion, ahacd’elles étant optimisées pour la
mesure d’interrogation neutronique ou photoniqué&/es. Soulignons gu’un tel systéme est
déja présent sur certains accélérateurs comme tlen8a43F (changement de cible en
fonction de I'énergie d’irradiation). Afin de dimier le flux parasite de photoneutrons durant
cette mesure, nous proposons de concevoir unelecelbnt les parois latérales et le toit
pourraient étre retiré simultanément a l'aide d’pont roulant (systeme de cloche en
polyéthyléne). Pour des raisons pratiques, la @atpi polyéthylene supportant le fat serait
ainsi conservée durant la mesure. Remarquons capemgl’en vue du dimensionnement
d’une cellule & vocation industrielle, il seraitvesageable d’adapter ce dispositif de maniere a
retirer I'ensemble des faces de la cellule lors phissage en configuration de mesure
d’interrogation photonique active, et minimisersile flux de photoneutrons parasites durant
cette mesure.
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2. Evaluation expérimentale de la méthode sur colis numiette

Nous souhaitons évaluer les performances de nadtbane sur des flts maquettes de
220 L disponibles sur linstallation SAPHIR. Dane premier temps, nous présentons la
cellule de mesure d’interrogation neutronique actiabriquée et les différents types de
matrice testés dans le cadre de ces campagnessdeesieDans un second temps, les résultats
expérimentaux sont exposeés et discutés.

2.1Dispositif de mesure

2.1.1La cellule neutronique

Une représentation CAO et une photographie de llaleede mesure neutronique
congue dans le cadre de ces travaux de theselisteépar la société COMAT sont visibles
sur la figure 4.25. La cellule est constituée deisaen polyéthylene de 5 cm d’épaisseur. Les
bords des six faces de la cellule sont usinéesremefde chicanes afin d’assurer I'herméticité
de la cavité de la cellule. L'ouverture parallépgalique est destinée a I'insertion de la cible
de conversion de I'accélérateur a I'intérieur dedilule, tandis que le bouchon cylindrique
amovible permet de positionner un détecteur gamenypge BGO ou LaBrdans le cadre de
campagnes de mesures spécifiques. Quatre annealevatpe sont placés sur la partie
supérieure de la cellule. Une fourche, fixée awogaur de l'installation SAPHIR et dont le
réle est de supporter et déplacer la cellule, &eéugant été fabriquée. En raison de contraintes
budgétaires, nous avons utilisé les blocs de détecteutronique disponibles sur notre
installation (trois détecteuriHe par bloc), bien que ces derniers soient optsnjssur la
détection des neutrons retardés de photofission.

Figure 4.25 : A gauche : représentation de la celle de mesure d'interrogation neutronique
active de l'installation SAPHIR. A droite : la cellule sur sa fourche (face arriére retirée).
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2.1.2 Performance de la nouvelle cellule

Nous avons d’abord entrepris de comparer les padnces de notre nouvelle cellule
de mesure avec celles de la cellule maquette dait &objet du chapitre précédent. Nous
avons pour cela comparé les signaux neutroniquesniad suite a I'interrogation d’'un méme
échantillon dans les deux cellules (échantillorrabium enrichi a 9,6%), en I'absence de fat
et avec un protocole expérimental identique. Cegltats sont présentés sur la figure 4.26. Le
bruit de fond actif est celui mesuré avec la ndevekllule. Le temps de demi-vie des
neutrons dans la cavité de la cellule, déduit delderoissance exponentielle des signaux
prompts, est de 591 us pour la maquette de ceflalgronique présentée au troisieme
chapitre et de 1026 ps pour la nouvelle cellulgitrd de comparaison, le temps de demi-vie
des neutrons dans la cavité de la cellule de méRE@METHEE 6 du CEA Cadarache est de
1120 ps [MarianiO3].
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Figure 4.26 : Comparaison entre les comptages newotniques obtenus avec la nouvelle cellule et
la précédente pour un échantillon d’'uranium enrichia 9,6%.

2.1.3 Les matrices

Nous avons réalisé différentes matrices qui onirétéduites dans des flts de 220 L.

Ces derniéres ont été produites a l'aide de diftérenatériaux a notre disposition sur
linstallation. Nous avons réalisé une matrice léngle 0,02 g/cth une matrice fer de
0,22 g/lci et une matrice constituée de billes de polyétre/ida 0,45 g/cth La figure 4.27
présente le flt positionné dans la cellule de neeainsi que la matrice vinyle tandis que la
figure 4.28 montre la matrice fer et celle de ptilyene. Pour chaque matrice, nous avons
pris soin d’'insérer un tube d’instrumentation, ¢dné d’un matériau adapté a la matrice,
destiné a placer I'’échantillon au centre du fat.
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Figure 4.27 : A gauche : fit de 220 L placé dans kellule de mesure d’interrogation neutronique
active (face arriére retirée). A droite : fit contsant une matrice vinyle de 0,02 g/cfh

Figure 4.28 : A gauche : fOt contenant une matricéer de 0,22 g/cm. A droite : fGit contenant une
matrice polyéthyléne de 0,45 g/cfn

Nous avons eu recours a la technique d’imagerié¢ehéergie afin de visualiser les
matrices réalisées. La figure 4.29 montre I'imageaspondant au f(t contenant une matrice
fer de 0,22 g/crh Cette image, réalisée a l'aide de I'imageur nieguér de type FIMEL EPID
présenté au premier chapitre, a été retraitéeidel’du logiciel Photoshop CS5. L'image
permet de confirmer le haut niveau de remplissageotls. Un échantillon placé au milieu du
tube d’instrumentation et présentant une densitééél est également bien visible.
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Figure 4.29 : Image haute énergie d’'un fit de 220 tontenant une matrice fer de 0,22 g/cin
image traitée a I'aide du logiciel Photoshop CS5.

2.2 Résultats expérimentaux

Les échantillons, en position centrée dans le dft, été irradiés durant 10 min. Le
comptage des neutrons prompts et retardés a respeent été effectué sur les fenétres
temporelles comprises entre 3 ms et 8 ms, et 26 pts apres I'impulsion de 2,5 ps de durée.
La fréquence d'utilisation de I'accélérateur étdet 50 Hz pour ces mesures, et I'énergie
moyenne du spectre d’électrons irradiant une cileetantale d’l cm d'épaisseur était de
17 MeV. Comme au chapitre précédent, les résudatsomptage neutronique ont été obtenus
avec un bloc de détection constitué de trois détest a*He et pour chaque signal
neutronique, nous avons soustrait les bruits de &mtif et passif de 'installation. Enfin, nous
n’indiquons les barres d’erreurs que lorsque lailletexcéde celles des symboles.

2.2.1 Mesures sur échantillons nus

2.2.1.1Différenciation de F*U et du***Pu

Afin de vérifier les capacités de notre dispositiflifférencier ©**U et le?**Pu, nous
avons procéedé a l'irradiation de plusieurs coupléshantillons d’uranium et de plutonium.
Nous avons d’abord vérifié que le signal promptretardé mesuré suite a l'irradiation du
couple d’échantillons était bien la somme des sigrabtenus suite a l'irradiation séparée des
deux échantillons. Nous avons ensuite vérifié queapport des signaux prompt et retardé
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déterminé suite a lirradiation du couple d’échbois correspondait a la combinaison
linéaire des rapports des signaux prompt et retabdénus suite a lirradiation séparée des
échantillons, pondérée par les fractions massigli€sU et de?**Pu au sein du couple
d’échantillons d’uranium et de plutonium. Ces réssl montrent que les effets « d’inter-
interrogation » (neutrons de fission émis par umaétillon entrainant a son tour des réactions
de fission au sein de I'échantillon voisin) songligeables dans le cadre de nos mesures.

2.2.1.2Calculs de sensibilité

Nous avons compareé les signaux de neutrons proaépesminés expérimentalement
avec ceux obtenus par simulation. Nous avons simulaéide du code MCNPX le taux de
fission sur la période temporelle de détectionmmgrons prompts (entre 3 ms et 8 ms apres
I'émission de la particule source), et multiplié dernier par le nombre moyen de neutrons
prompts émis par réaction de fission thermique®dur 1>*U et 2,89 pour 1&*%Pu) et par
I'efficacité de détection absolue des neutrons pptsmque nous avons déterminée
expérimentalement & l'aide d’une source “d€f. Le rapport entre les signaux prompts
simulés et mesurés est respectivement de 0,68 @f7depour les échantillons de référence
d’'uranium et de plutonium. Ces écarts sont en a@ceeec nos conclusions présentées au
second chapitre. La sous-évaluation des sectidisa@és photonucléaires du tantale dont
l'influence sur l'intensité de I'émission photonearique, estimée entre 15% et 30%, serait la
cause principale des écarts obtenus entre simulationesure des signaux prompts. Notons
aussi que le temps de demi-vie des neutrons igigears simulé est inférieur de prés de 15%
a celui déterminé expérimentalement.

2.2.2 Effets de matrice

A titre d'illustration, la figure 4.30 compare lesmptages neutroniques obtenus suite
a l'irradiation d’'un méme échantillon d’'uranium i a 9,6%, en position centrée, pour les
différentes configurations étudiées : en l'absedeeft et en présence d'un fat vide ou
contenant une matrice vinyle (0,02 gfnfer (0,22 g/cm), ou polyéthyléne (0,45 g/chn Le
bruit de fond actif indiqué est celui mesuré emdence de fit. Le temps de demi-vie des
neutrons dans la cavité est déduit de la décraissalu signal prompt. Ce dernier est
respectivement de 1026 us et 868 us pour les eoafigns «sans flt» et «flt sans
matrice ». Pour les configurations « fat avec roatrinyle », et « fit avec matrice fer », ce
parametre prend les valeurs suivantes : 750 u8%p6. Nous pouvons ainsi remarquer que
le temps de demi-vie des neutrons dans la cavitéhelgure diminue lorsque la quantité
d’absorbant augmente. Pour le cas de la matricggfioliene et pour ce dispositif, le cas de
I'échantillon centré constitue le cas le plus pisaalt. Les 100 kg de billes en polyéthylene
contenus dans le fOt constituent une barriére ciléfnent pénétrable pour les neutrons
thermiques interrogateurs. Cependant, les photmreutrapides émis par la cible de
conversion atteignant le fit et se thermalisantsdanmatrice polyéthylene sont a I'origine
d'un faible signal sortant du bruit de fond actiesaré en présence du fat avec matrice
polyéthylene (ce bruit de fond actif n’est pas pr#é sur la figure 4.30 pour des raisons de
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clarté). Nous pouvons également remarquer quegleakbbtenu en présence de la matrice
polyéthylene est en de¢a du signal correspondabiwaiuide fond actif obtenu en I'absence de
fat. Le fat étant positionné entre la cible de cension de I'accélérateur et le bloc de détection
neutronique utilisé pour ces mesures, les billepalgéthyléne de la matrice constituent une
protection vis-a-vis du bloc de détection en limiti contribution des photoneutrons rapides
eémis par la cible au bruit de fond actif et I'impatu flash gamma (phénomene au cours
duquel les photons émis par la cible entrainersataration provisoire de I'électronique de

comptage des neutrons).
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Figure 4.30 : Comptages neutroniques obtenus poumuéchantillon d’uranium enrichi a 9,6% en
position centrée pour les différentes configuratios de mesure.

Nous avons étudié I'évolution du signal prompt enction de la masse d°U pour
les différentes configurations étudiées : en l'absede flt, et en présence d’'un fat vide ou
contenant une matrice vinyle ou fer. La figure 4@#&sente ces résultats. Nous pouvons
souligner I'excellente linéarité des résultats obte La diminution du coefficient directeur de
la droite traduit la baisse de sensibilité aveadiaentation de la quantité d’absorbant de la
matrice. En guise d’exemple, le signal obtenu abdénce de flt est supérieur d’'un facteur
trois environ par rapport a celui mesuré en coméiion « fat et matrice vinyle ». Les masses
limites de détection, calculées a partir de la fdmprésentée dans la référence [Gmar05], ont
été déduites des signaux prompts. Celles-ci s@pentivement de 3 mg, 5 mg, 7 mg, et
16 mg d®*U, en 10 min, pour les configurations sans fitcaée vide, avec f(t et matrice
vinyle, et avec fat et matrice fer.

126



2.0.106 T T T . ; .
* Sans fat
o Fit sans matrice
f;\ & L *
gli 10
E a Fat + matrice vinvle
2 A Fat + matrice fer
=
c 1.0 108 + ’
o, - L
= . - A
[H - -
Z 5.010° T - T -
T e
Y S e
he e
0 it
0 02 04 0.6 0.8

Masse d233¥U (@)

Figure 4.31 : Signaux promptsversus masses d°U obtenus pour les différentes configurations
de mesure.

Nous nous sommes également attachés a étudierak&tions du rapport entre
sighaux prompt et retardé en fonction de la masSaudpour les différentes configurations
étudiées. La figure 4.32 présente nos résultatst Bioe configuration donnée, la valeur du
rapport est constante en fonction de la masseinidges. Cependant, la valeur du rapport
évolue de maniere importante avec la configurati@ermesure considérée. Nous pouvons par
exemple remarquer pres d’un facteur trois d’éaatredla valeur obtenue pour les échantillons
en I'absence de fat (environ 140) et en présenaa it rempli d’'une matrice fer (environ
50). Cette différence s’expliqgue par la variation temps de demi-vie des neutrons
interrogateurs avec la configuration de mesure.
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Figure 4.32 : Rapports entre signaux prompt et retedé obtenus en fonction de la masse d°U
dans différentes configurations de mesure.

2.2.3 Optimisation du flux interrogateur

Nous avons étudié expérimentalement I'évolution gegformances de la mesure
d’interrogation neutronique active avec la variaticles paramétres de la source
photoneutronique, a savoir : I'’énergie moyenne pecse d’électrons irradiant la cible, le
matériau de la cible, et I'épaisseur de la cibleus avons réalisé des mesures pour des
électrons de 14 MeV ou 17 MeV d’énergie moyenmadiant des cibles de tungsténe ou de
tantale de haute pureté (99,9% ou plus) allant demba 4 cm d’épaisseur. Plusieurs de ces
cibles sont visibles sur la figure 4.33. Nous avatenu la cible de tantale d’1 cm d’épaisseur
irradiée par des électrons présentant un spectrénergie ayant une valeur moyenne de
17 MeV comme source de référence. Cette campagtté aéalisée pour des échantillons
d’uranium contenus dans un fat de 220 L contenaatmatrice fer.

Figure 4.33 : Cibles de tungsténe ou de tantale déférentes épaisseurs (1 cm, 2 cm et 3 cm).
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La figure 4.34 présente les sighaux prompts entiomale la masse U, obtenus
avec des électrons ayant une énergie moyenne bie\Y4u 17 MeV et irradiant une cible de
tantale d’épaisseur 1 cm. Les signaux augmenteééiliement avec la masse d’actinides et
d’autant plus rapidement que I'énergie des élestest élevée. Nous pouvons souligner que
le signal obtenu a 17 MeV est supérieur d’'un fact®@ en moyenne par rapport a celui
mesuré a 14 MeV, ce qui constitue une élévatioabietdes performances de la mesure. De
plus, ce résultat est en trés bon accord avec pesentés dans le tableau 2.4 du chapitre 2.
Pour rappel, nous avions déterminé que les valélirgensités moyennes d’émission
photoneutronique d’'une cible de tantale épaissecuiilatteignaient 1,89.10et 5,98.1¢
neutrons par seconde a 14 MeV et 17 MeV respecameifnésultats obtenus avec MCNPX).
Ces intensités présentent un facteur d’écart de 3,2
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Figure 4.34 : Signaux prompts obtenus en fonctionedla masse d®U en configuration matrice
fer pour deux énergies moyennes du spectre d'éleotns (14 MeV et 17 MeV).

La figure 4.35 présente les signaux prompts entimmale la masse &U, obtenus
avec une cible de tantale ou de tungsténe, d’épaisd cm et irradiées par des électrons de
17 MeV en moyenne. Les signaux augmentent linéainéravec la masse d’actinides et le
signal obtenu avec la cible de tungstene est spéde 13,6% en moyenne a celui mesuré
avec la cible de tantale. Le choix d’'une cible degstene ou de tantale n’aura donc qu’un
impact limité sur les performances de la mesure. datre, nous avions déterminé
précédemment avec les codes de calcul MCNPX et ORH (figure 2.12, chapitre 2) que
les intensités d’émission photoneutronique d’unielecide tungstene étaient supérieures
de 21,0% et 18,4% respectivement par rapport s&esdallune cible de tantale (cibles
d’épaisseur 1 cm irradiées par des électrons dMdV d’énergie moyenne). L'écart entre
simulation et expérience, bien que peu éleve,resigblement lié aux incertitudes élevées des
sections efficaces photonucléaires du tungsteda &ntale identifiées au second chapitre.
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Figure 4.35 : Signaux prompts obtenus en fonctionedla masse d**U en configuration matrice
fer avec une cible de tantale ou de tungsténe.

La figure 4.36 présente les signaux prompts entiomale la masse U, obtenus
avec des cibles de tantale d’épaisseurs comprisge & mm et 4 cm, irradiées par des
électrons de 17 MeV d’énergie moyenne. Deux comanes principaux peuvent étre
effectués. Les signaux augmentent linéairement Evetasse d’actinides et les performances
de la mesure augmentent avec I'épaisseur de la jcibtju’a atteindre un niveau de saturation
pour une épaisseur de cible de 3 cm. A titre d’glenies signaux mesurés avec les cibles de
5mm et 4 cm présentent un écart d'un facteur P@paisseur de la cible aura donc un
impact important sur les performances du dispodé@ifmesure. Nous pouvons noter que ces
résultats sont en bon accord avec ceux exposéfigaita 2.12 du chapitre 2. Rappelons que
la simulation prévoyait une augmentation d’'un fact&,7 entre les intensités d’émission
photoneutronique délivrées par les cibles de 5mm4em, et une saturation de
'augmentation a partir de 3 cm.
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Figure 4.36 : Signaux prompts obtenus en fonctionadla masse d*®U en configuration matrice
fer pour différentes épaisseurs de la cible de taate comprises entre 5 mm et 4 cm.

3. Conclusions

L'objectif de ce chapitre était d’évaluer les penfiances de la mesure d’interrogation
neutronique active réalisée avec un accélératetleations sur des colis de 220 L. Nous
avons ainsi réalisé le dimensionnement d’'une aeltié mesure neutronique adaptée a cet
usage par simulation MCNPX. La cellule fabriquéé&esa notre étude de conception est
constituée de parois en polyéthylene de 5 cm ds8par. Nous avons également dimensionné
des blocs de détection neutronique destinés auéitrees pour les mesures d’interrogation
neutroniqgue et les mesures d’interrogation photomigctives. Cependant, bien que la
conception de blocs polyvalents ait été réaliséeismavons effectué nos mesures avec les
blocs déja disponibles sur notre installation esora de contraintes expérimentales. Nous
avons d’'abord procédé a des expériences sur ébtiamten I'absence de f(t dans la cellule.
Nous avons notamment montré la capacité a diffézeespérimentalement??U et [e?**Pu
a l'aide du ratio des signaux des neutrons promptstardes, et la possibilité de réaliser des
simulations dédiées a des calculs de sensibilid@s potre cellule. Nos mesures ont montré
gue la cellule était caractérisée par un temps dmi-tlie des neutrons thermiques
interrogateurs de 1026 pus comparable au temps da-vie de 1120 pus des neutrons
thermiques dans la cavité de la cellule de mesiRONPETHEE 6 du CEA Cadarache
[Mariani03]. Nous avons ensuite entrepris de réaldes mesures avec des échantillons
centrés au sein de flts de 220 L avec et sanscmaBifférents types de matrice ont été
considérées, a savoir : vinyle, fer, et polyéthgleNos résultats ont permis de quantifier
limpact de la matrice sur la sensibilité de la nreset de montrer la difficulté a discriminer
"2 et le 2*Pu a l'aide des ratios entre les signaux neutr@siqorompt et retardé en
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présence d’'une matrice (nécessité d’'une méthoderdection d’effet de matrice [Raoux08]).
Les masses limites de détection ont été déduitesigraux prompts. Nous pouvons détecter,
en dix minutes, une masse limite*U comprise entre 3 mg et 16 mg en fonction de la
configuration de mesure considérée (présence cenabglu fit, nature et masse volumique
de la matrice contenue dans le fat).

Nous avons étudié expérimentalement I'évolutiomeetds caractéristiques de la cible
de conversion et les performances de la mesureoefigaration matrice fer. Nous avons
utilisé des cibles de tantale et de tungstene,aibépurs comprises entre 5 mm et 4 cm, et
irradiées par des électrons de 14 MeV ou 17 MeVhetgie moyenne. Nous avons montré
gue les performances peuvent étre significativeraargliorées en augmentant I'énergie des
électrons ou I'épaisseur de la cible. De plus, mesures ont permis de valider plusieurs
résultats de simulation exposés au chapitre 2. Rproas cependant que I'emploi de blocs de
détection neutronique optimisés pour la détecties meutrons prompts de fission thermique,
tels que ceux que nous avons dimensionnés par aionyl permettrait d’augmenter encore
les performances de notre dispositif notammenteemds de masses limites de détection.
Notre cellule est concue de maniere a pouvoir témes le fit dans une configuration
optimisée pour la mesure complémentaire d’intetiogaphotonique active. Dans notre
approche, les mesures d’interrogation photoniquaegttronique actives étant réalisées de
maniére séparée, il est ainsi possible d’équiacEélérateur avec une cible optimisée pour
chacune des deux mesures. L'étude de I'associdisrrésultats de mesures d’interrogation
neutronique et photonique actives sur des fats2@el 2contenant différents types de matrices
constitueraient une suite logique a nos travaux.
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CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

L'objectif de ce projet de recherche était d’évalle potentiel d’'un accélérateur
d’électrons pour réaliser des mesures d’'interrogatieutronique active dans le cadre de la
caractérisation radiologique de colis de déchetoaatifs. Le premier axe de recherche était
dédié a la caractérisation et a I'optimisation ldu fle photoneutrons émis par un accélérateur
d’électrons. Deux codes de calcul — MCNPX et TRIR®L— ont éte utilisés au cours de
cette étude. Nos travaux, au cours desquels ufaboahtion avec I'équipe de développement
du code TRIPOLI-4 a été mise en place, ont condgridd’amélioration de la fiabilité de ce
code de calcul pour la production des photoneutebs!’identification d’erreurs de seuils de
sections efficaces photonucléaires rencontrées deeacode MCNPX. Le flux de
photoneutrons a été caractérisé en termes de spaTiEnergie, de distribution angulaire, et
d’intensité moyenne d’émission. Nous avons montte de spectre en énergie des
photoneutrons est un spectre de Maxwell-Boltzmaont de maximum est situé vers
0,5 MeV. L’énergie moyenne du spectre est d’envitadeV. Nous avons montré que les
photoneutrons sont émis de maniére isotrope et savuantifié I'impact des effets de
géométrie de la cible sur cette distribution. Leim$ité moyenne d’émission est de I'ordre de
10" neutrons par seconde. Cette intensité est deréatd cent fois supérieure par rapport a
celle fournie par le générateur deutérium-tritiurENBE 36 fabriqué par EADS Sodern,
générateur actuellement présent sur des instalfatimustrielles d’'interrogation neutronique
active dédiées a la caractérisation de colis deetéaadioactifs. Notre étude d’optimisation
du flux de photoneutrons a montré qu’'une cible dem3d’épaisseur constitue un bon
compromis entre maximisation de la production phetdronique, anisotropie de la
distribution angulaire, et minimisation de la protlon des photons parasites ayant une
énergie supérieure a 6 MeV. Nous avons ensuite lojgw® une méthode basée sur
l'utilisation d’'un détecteur a activation et potgvaluation des caractéristiques du flux de
photoneutrons. Nous avons appliqué cette méthddecaractérisation du flux neutronique
délivré par deux accélérateurs d’électrons (acatdér d’électrons de l'installation SAPHIR
et accélérateur médic&@eneral Electricdu Laboratoire National Henri Becquerel). Cette
méthode a notamment permis de montrer que lesossctfficaces photonucléaires du
tungsténe et du tantale sont sous-évaluées, ceoqauit a sous-estimer de 15% a 30%
lintensité de I'émission photoneutronique pour d&sergies moyennes d’électrons de
14 MeV ou 17 MeV.

Le second axe de recherche avait pour objectif éteodtrer la faisabilité, avec un
accélérateur d'électrons, de linterrogation nenigjoe active « pure », c’est-a-dire sans
contribution parasite de la photofission. Nous nsommes intéressés a la détection des
neutrons prompts et retardés émis par différertarédlons d’'uranium ou de plutonium, ainsi
gu’a la détection des gamma retardés. Une étud@léamentaire par simulation MCNPX a
permis de montrer que les effets d’autoprotectibrd’auto-absorption avaient un impact
important sur nos échantillons, et que ces effetaignt étre pris en compte afin d’interpréter
les signaux mesurés. Nous avons calculé de mathémgique les rapports entre signaux
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prompts et retardés de fission thermique. Nos ta&sulont en accord avec les valeurs
obtenues expérimentalement. Les résultats issuka dktection des gamma retardés ont
permis de confirmer les résultats obtenus via ked@&n des neutrons prompts et retardés.
Les différents types de mesures réalisées ont pedmi démontrer que les échantillons

subissent majoritairement une interrogation neuduen de nature thermique au sein de la
cellule. L’association des résultats de mesuressnonltanées d’interrogation neutronique et

photonique actives, avec un unique accélératedeadiéns, a été réalisée au cours de cette
étude. Nous avons appliqué cette méthode a la mésutenrichissement de l'uranium.

L’objectif du troisieme et dernier axe de recherétat de dimensionner une cellule
de mesure neutronique basée sur un accélératel@ctdds par simulation MCNPX, et
d’évaluer les performances de la mesure d’intetroganeutronique active sur des colis
magquettes de 220 L. La cellule fabriquée suitette @&ude de conception est caractérisée par
un temps de demi-vie des neutrons thermiques agateurs dans la cavité vide de 1026 ps.
A titre de comparaison, ce paramétre est de 112@@s la cellule de mesure
PROMETHEE 6 du CEA Cadarache. Nous avons ensuttepeis de réaliser des mesures
avec des échantillons centrés au sein de flts dé.22vec et sans matrice. Nos résultats ont
permis de quantifier I'impact important de la megrisur la sensibilité de la mesure des
neutrons prompts de fission thermique et sur I rdés signaux neutroniques prompt et
retardé. Nous avons déduit les masses limites thetdin des signaux prompts. La masse
limite d’***U détectable en dix minutes est comprise entre &tk mg en fonction de la
configuration de mesure considétéerésence ou absence du f(it, nature et masse igoiem
de la matrice contenue dans le fat). Il est impurtee souligner que ces performances ont été
obtenues avec un dispositif de détection tres té@u bloc de détection contenant trois
détecteursHe). Une cellule industrielle pour des colis FA/M& 100 L & 220 L comporte
traditionnellement une centaine de détecteltts. Nous avons étudié expérimentalement
I'évolution entre les caractéristiques de la cidke conversion et les performances de la
mesure dans une configuration pénalisante : édlmangilacé au centre d’un fit contenant une
matrice en fer de 0,22 g/émNous avons montré que les performances pouvaigat
améliorées de maniére significative en augmentaneigie des électrons irradiant la cible ou
'épaisseur de cette derniere. Ces mesures ontammoént permis de valider plusieurs
résultats de simulation exposés au second chapismarquons cependant que I'emploi de
blocs de détection neutronique optimisés pour tedaii®n des neutrons prompts de fission
thermique, tels que ceux que nous avons dimenssopaesimulation au quatrieme chapitre,

% Ces masses limites de détection sont en réalité-sstimées compte tenu de I'impact des effets
d’autoprotection sur les échantillons utilisées rplaudéduction de ces valeurs a partir des sigm@orpts
expérimentaux.
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permettrait d'abaisser davantage les masses limédedétection de notre cellule. Le passage
en configuration de mesure d’interrogation photari@ctive a été pris en compte dans notre
dimensionnement de cellule. Dans notre approckemiesures d’interrogation photonique et

neutronique actives sont réalisées de maniere égpee qui permet d’'utiliser une cible de

conversion optimisée pour chacune des deux mesures cible de 3 cm d’épaisseur pour la
mesure d’interrogation neutronique active et utdeaile 1,7 mm d’épaisseur irradiée par des
électrons de 15 MeV pour la mesure d’interrogapbotonique active. Les résultats obtenus
par les mesures d’interrogation photonique et oeidue actives permettraient d’ajuster les
modeles de simulation utilisées lors d’études deaatérisation de colis. Des méthodes
d’analyse de typ&xpectation-Maximizatiopourraient étre utilisées [Shepp82]. Enfin, nous
avons mis au point une cellule de mesure fonctibgnadaptée a I'analyse de colis de type
220 L. Une suite logique a nos travaux consistexa@ivaluer les performances d’'une telle
cellule sur un colis de déchets réels.

Dans le cadre de ce travail de thése, nous avons dtlisé un accélérateur
d’électrons comme source de photoneutrons en lieplace d'un générateur de type
deutérium-tritium pour réaliser des mesures pariagation neutronique active. Nous avons
ainsi démontré le potentiel d’'un accélérateur d@®tms pour étre utilisé sur une plateforme
polyvalente de contrdle des colis de déchets ratifeaLa mutualisation, autour d’une telle
plateforme, des techniques d'imagerie photoniquaitehaénergie et d’interrogations
neutronique et photonique actives non simultangesmettraient d’apporter davantage
d’'informations sur les colis, d’abaisser les intedes des mesures, de corriger les effets de
matrice, tout en limitant les colts de la carastdion (mutualisation des dispositifs de
détection neutronique entre INA et IPA par exemp@)si :

- d'un point de vue qualitatif, 'imagerie photoniqh@ute énergie permettrait de
mettre en évidence des effets de matrice et déerda niveau de remplissage des
colis ;

- d’'un point de vue quantitatif, 'imagerie photongjhaute énergie permettrait de
réaliser un examen tomodensitométrique des colis ;

- la mesure par interrogation neutronique active m@iurétre centrée sur la
détermination de la masse fissile contenue dansles

- la mesure par interrogation photonique active mourétre centrée sur la
détermination de la masse fertile contenue dansoles

Finalement, suite a ces travaux, nous pouvonsr tles recommandations
suivantes pour la poursuite du développement dedaure par interrogation neutronique
active avec un accélérateur d’électrons comme sailgmeutrons :

- Utiliser une cible de conversion en tantale afinstdfranchir des erreurs sur les
seuils de sections efficaces de productionit) du®aw, #4Ww, et*®W, qui sont &
I'origine d’'une sous-estimation de la productiorofgmeutronique par simulation.
Dans le cas ou l'intensité d’émission photoneutjogila plus élevée possible est
souhaitée, utiliser une cible de conversion engtérge. Dans ce cas, déterminer la
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production photoneutronique par simulation a padteér la somme des taux de
réactions |, n) et ¢, 2n) en incluant une pondération d‘un facteur dpaxr le
taux de réactiony( 2n).

Réévaluer les sections efficaces photonucléairgsimtysténe et du tantale dans la
gamme d’énergie d'intérét afin d'affiner les cakut'intensité d’émission
photoneutronique provenant des cibles de conversion

Réaliser les mesures par interrogations neutroniguephotoniques actives
séparément — en utilisant les mémes blocs de d#teseutroniqué— afin de
permettre l'utilisation d’'une cible de conversiotdaptée pour chacune des deux
mesures. Utiliser une cible de conversion de 3 @pailsseur pour la mesure par
interrogation photonique active afin de maximigeptoduction photoneutronique
et limiter I'émission de photons de plus de 6 M&Miliser une cible de conversion
en tungstene d’1,7 mm d'épaisseur irradiée parétlastrons de 15 MeV pour la
mesure par interrogation photonique active afinnteximiser la production de
photons de plus de 6 MeV et limiter I'émission déofoneutrons. Nous
recommandons de réaliser la mesure par interraggticotonique active en
'absence de cellule thermalisante afin de s’affran de la production de
photoneutrons thermiques parasites durant cettanmes

Pour la mesure par interrogation neutronique acpivaéger les blocs de détection
contre les rayonnements photoniques provenant dilia de conversion afin de
réduire I'inmpact du flash gamma, et contre les rong épithermiques afin de
réduire le bruit de fond actif et détecter aing leutrons prompts de fission
thermique plus précocement.

* Au cours de notre étude de conception par sinmaprésentée au quatriéme chapitre, nous avons
dimensionnés des blocs de détection polyvalentermnes de temps de demi-vie des neutrons rapideslda
blocs, d’efficacités des neutrons prompts et résude fission thermique, d'efficacité de détecties neutrons
retardés de photofission (absence de la cellulpatyéthylene dans la configuration dédiée a la megar
interrogation photonique active).
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ANNEXE 1: EXPRESSION THEORIQUE DU SIGNAL DES
GAMMA DE DESACTIVATION

En notantr(, », le taux de réactiory(n) par seconde dtla constante de décroissance

radioactive (), I'équation différentielle décrivant le nombre deyaux radioactifs formés
dans I'échantillon au cours du temps, pendant &seltirradiation, s’exprime de la maniéere
suivante :

dN

dt
La solution de I'équation précédente donnant le mende noyaux radioactifs produits a un
tempst au cours de l'irradiation s’écrit :

=Toym — AN

T
N() = _(;'") (1—e™)

Une fois lirradiation terminée, l'activité de I'Bantillon décroit. La désintégration des
noyaux radioactifs peut étre décrite par I'équatidférentielle suivante :

N_ AN(t
== AN

N, étant le nombre de noyaux radioactifs présents finl de I'irradiation, la solution de

I'équation précédente donne le nombre de noyauwaastifs restant aprés irradiation a un
tempst et s’écrit :

N(t) = Nye

Le nombre de noyaux radioactifs formeés a la fitadgremiere impulsion d’irradiation
de duréeg,,.,. s’exprime de la maniére suivante :

T
N(tir) = =52 (1 - e~t)

Compte tenu du fait que la durée de I'impulsiontel$ courte devant la période du noyau
(Ati < 1), un développement limité au premier ordre0epeut étre appliqué a la fonction
exponentielle. L’équation précédente est donc sfiéel:

N(tyr) = T(ny) Lirr

En notant la période de I'impulsion, le nombre de noyauxaadtifs présents avant le début
de la seconde impulsion s’écrit :

N(T) = Ty e A Lirr

Aprésn impulsions de durée,.., générées a la période le nombre de noyaux radioactifs
s’exprime comme suit :
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n-1

N(nty,) = Tny) Z e T tirr

i=0
La somme des premiers termes de la suite géométrique, de preamimel et de raison
e~"T peut étre réécrite sous la forme suivante :

S
Juy

— __ _—nAT
_ar _1-—e€

¢ 1—e AT

I
o

i
Le nombre de noyaux radioactifs présents a la dimadpériode globale de tir de dunég,.,
peut donc se réécrire :
1— e—n/'lT
N(ntir) = T(ny) 1T tirr

Le nombre de noyaux radioactifs restant a la finadpériode de refroidissement de durée
T,er €St €gal a:
1— e—an

N(Tref) = Tmy) 1 — AT Lirr e Ares

La surface du pic d'intérél, due aux émissions gamma suivant la désactivatonoyaux
radioactifs peut étre calculée connaissanta probabilité de I'émission du photon et
I'efficacité absolue de détection de ce derniern®& formule suivantel, représente la
durée de comptage 4ft) I'activité des noyaux radioactifs au cours du temp

Tc

Tc
Syzpsf A(t) dt = pslf N(t) dt
0 0

N(t = T,of) représentant le nombre de noyaux radioactifs mesta départ de la phase
d’acquisition, la formule précédente peut étre né2sous la forme :

Tc
S,=peAN(t= Tref)f e M dt
0

Apres intégration, il vient :
S, =peN(t =Tref) (1 — ™)

Enfin, I'écriture finale deS, est obtenue en rempla(;am@t = Tref) :

1— e—an

_ ATref (1 — o—AT,
Sy =P &Tmy) T—gmar Lrre e (11— €7

Il est important de souligner que le résultat daalcul de taux de réactiofn,y)
réalisé avec MCNPX est normalisé par électron emidNous devons ainsi multiplier ce
résultat par lintensité créte du courant d’éleasrodélivrée par I'accélérateur (nombre
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d’électrons par seconde) de maniere a cergyg soit exprimé dans |'unité adaptée (nombre
de réaction(n,y) par seconde).
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ANNEXE 2 : EXPRESSION THEORIQUE DU SIGNAL DES
NEUTRONS PROMPTS

En premiére approximation, la valeur instantanésidoal prompt utile (en coups par
seconde) s’écrit :

Su(t) = Tfis(t) Vp &Ep

Dans cette équatiom;;(t) représente le taux de fission instantané (erofisspar seconde),
v, le nombre moyen de neutrons prompts émis parofisst ¢, I'efficacité de détection
absolue des neutrons prompts. Durant la phase mi@tage des neutrons prompts, le flux
thermique interrogateur décroit exponentiellemEntnotantr, le taux de fission extrapolé a
l'origine des temps prise comme étant la fin dudtirgénérateur de neutrons ou du LINAC
(en fissions par seconde) &t la constante de décroissance du flux dans lalegleitaux de
fission instantané peut se décomposer comme suit :

Tris(t) = T e~ At

Nous pouvons souligner qug (en fissions par seconde) est proportionnel adasem de
I'isotope fissile (en grammes) selon I'expressiaivante ou A est son nombre de masse (en
g.mol®), N, la constante d’Avogadrogy la section efficace microscopique de fission
moyenne sur le spectre en énergie des neutronspietad phase de comptage (en’cet

¢, le flux neutronique moyen pendant la phase de tagepdans I'objet extrapolé a I'origine
(en n.cnt.s?) :

m
A
La valeur instantanée du signal utile (en coupspeaonde) peut ainsi étre écrite comme sulit :

To = ]\anfd)o

Su(t) = 1o vy &y €7t

En notant; ett, les bornes temporelles de la phase de comptagigal devient :

t2

ToVy €
Su: L f e_lct dt

=t
ty

Le signal prompt utile (en coups par seconde) abars :

T Vp gy [e7Het — e Ael2]

“ Ac (2 — tq)

Ce qui permet d’écrire le nombre de neutrons prerdgtectéss],,) sous la forme :

S To Vp & [ @At — e~ Act2]
pr =
Ac
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Enfin, en présence de plusieurs actinides, il camvde sommer les contributions
individuelles de chacun des isotopes. Ainsi, ponrnoelange ak actinides, la formule
précédente peut étre généralisée :

k

pr — 1
i=1 ¢
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ANNEXE 3 : EXPRESSION THEORIQUE DU SIGNAL DES
NEUTRONS RETARDES

L’équation différentielle régissant I'évolution aours du temps du nomhke de
noyaux émetteurs de neutrons retardés est la saivan
dN;
dt
Dans I'équation précedentg;, correspond au taux de fission (en fissions paorsie),3; au
nombre de neutrons retardés du groupenis par neutron de fission, au nombre moyen de

neutrons émis par fissiod; a la constante de décroissance des précurseugsodpe i
(exprimé par seconde). Le taux de fission (endisspar seconde) s’écrit :

= Tpis Bi Ve — At N;

m Emax
tio= g Ny [ op(E) $(B) B
E=0
Dans cette équatiom correspond a la masse de l'isotope fissile (emgras),A au nombre
de masse (en g.mYl N, a la constante d’Avogadray (E) représente la section efficace
microscopique de fission a I'énergie (en cnf), ¢ (E) correspond au flux de neutrons &
I'énergie E dans I'objet moyenné pendant la phase d'irradiatien n.cnf.s?), etE,,,, a
I'énergie maximale des neutrons (en MeV).

Aprés une impulsion de durég,, le nombre de noyaux précurseurs s'écrit :

Tris ,81' Vr

— e~ Aitirr
T [ o]

N;(tir) =
Apres un temps de refroidissement;, le nombre de noyaux restant vaut :

Tris Bi Vr

Al, [1 — e_)litirr] e_litref

N;(tirr, tref) =
En notante, I'efficacité de détection absolue des neutronardgts et, la durée de la
période de comptage, le nombre de neutrons retaléléstés apres la premiére impulsion
(notéep,) s’écrit :

Tris ﬁi Vi &

Ai [1 — e_litirr] e_litref[l — e_litc]

Nyet(p1) =

A l'issue de la seconde impulsion (notég, le nombre de neutrons retardés détectés
est d0 aux noyaux précurseurs créés durant la ererei la seconde impulsion. En notafd
période des impulsions, I'équation s’écrit :

Nyer(p2) = Tfls'[;& [1 - e_liti”] e_"litref[l — e‘litc] [1 + e—)li‘c]
i
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En généralisant cette expression, le nombre deareutetardés déterminé a l'issue de

k™™impulsion est :

la
Tris Pi Vr € ;
Nyoe (D) = # [1 — e~Hitirr] e~ Mitrer[1 — e~hite] z =i kit
i =0
Dans I'équation précédente, la somme des termedadsuite géométrique peut se
réécrire comme suit :

-1 -kt

1—e

j=0

-,

Nous pouvons donc écrire que :

, , _ kAT
—Tfls 'Bl Vr & [1 — e_/litirr] e_/litref[l — e_/litc] € :

N = _—
ret(pk) /11' 1— e At

Le nombre total de neutrons retardés détectés gadt & la somme des neutrons
retardés détectés a chaque période de comptagerotant n le nombre de périodes,
I'équation devient alors :

n

-kt
Tris ,81' Vr & —dits At —Ait 1-e '
NretzT[l_e llT’T]e Lref[l_e lC] 1_6_/1‘[
: k=1
En notant quey; = e~%7, la somme précédente peut s’écrire sous la forme :

n

1-e ™ 4T [+ D= w) = (1= o]

—_ p—AiT - — m.)2
£t 1—e (1-w;)

Le nombre de neutrons retardés détectés émis gamdgaux précurseurs de
'ensemble des six groupes vaut donc :

6
iV
Sret = Tris Erz ﬂll d [1 —e A tir’"] e Aitres [1
i=1 ¢

hte] [(n+ 1)1 - w) = (1 - w]™)]
(1 - w;)?
Enfin, dans le cas d’'un mélangé actinides, il convient de sommer les contributions
individuelles de chaque isotope :

k 6

=1
_ —/'lijtc] [(n + 1)(1 wl]) (1- n+1 ]
o (1- wi,j)

-
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ANNEXE 4 : EXPRESSION THEORIQUE DU SIGNAL DES
GAMMA RETARDES

Nous considérons deux noyaux, le noyau pére aiyawnfils’, dans le cas ot le temps
de demi-vie des noyaux précurseurs est court epa@ison de ceux des noyaux pere et fils.
En notantzs;; le taux de (photo)fission (en fissions par sechndl le taux de production

cumulé du noyau pére par (photo)fissi 1, le taux de production indépendant du noyau fils
par (photo)fission, &, la durée de I'impulsion délivrée par I'accélératéan secondes), les
nombres de noyaux pére et fils formés apres l'isipal s’écrivent :

Np (tirr) = Tris ch Lirr
Nf(tirr) = Tris Yif Lirr
En notantT’ la période de I'impulsion, le nombre de noyaug fodrmés avant le début

de la seconde impulsion s’écrit :

A
Nf(T) = Tfis tirr Ylf e_’lfT + ch —p(e_’lpT - e_AfT)
A —Ap

En notant le nombre d’impulsions, ce nombre devient :

1 — e—nlpT 1 — e—nlfT
1—e ™  1—eNMT

1— e—nlfT yl

La somme des premiers termes de la suite géométrique de preemierel et de raisorr =7
peut étre réécrite sous la forme suivante :

S
Juy

— __ _—nAT
_ar _1—e€

¢ 1—e AT

I
o

i

Apres un temps de refroidissement de ddkge (en secondes), le nombre de noyaux fils est :

® Noyau pére : noyau précurseur direct du noyau Kisyau fils : noyau émetteur du gamma retardé
d’intérét.

® Taux de production indépendant : taux de prododdio noyau X obtenu suite & sa création directe par
la réaction de fission. Taux de production cumw&mme des taux de production indépendants desuxoya
précurseurs du noyau X.
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Nf (ntirr' Tref: t)

1— e—nlfT
— f —AfT —Ast
= Tris Lirr [Yl 1 oIt e MTrefe=4r
1 — o~ AT _ p—NAfT
+ Yp D 1 e e_/lpTTBfe_/lpt _ 1 € e—lfTrefe—lft
A —Ap\1—e T 1—eMT

En notantT.,n,. la durée de comptage (en secondes), l'aire n@@ﬁ,) d’'une raie
correspondant a la décroissance des noyaux fisits’é

Teompt Tcompt
S(EV) = KV f Af (t) dt = K]/ A’f f Nf (ntirrr Tref; t) dt
0 0

Enfin, en notantp, la probabilit¢ d’émission du photon gammasgtI'efficacité
absolue de détection du photon, nous pouvons éd@iire nette sous la forme suivante :

-ni
_ F(LZCT™TN aiTrer (1 — o-AsTeomme
S(EV) = Tris Py & Lirr Yl 1 — e MT e s Tef(l e s P )

1 1_e—nlpT
p f -1 Tre _p—A Teom
e Af—ﬁpKl—e‘%T)e e pt)l

1 1— e—nAfT
— Yp p _AfTref 1-— _Achompt
Cﬂf—/lp[(l—e_’w>e (- )
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ANNEXE 5 : CALCUL DE MASSES A LA LIMITE DE DETECTION

La limite de détection (LD, en coups par seconds)l® taux de comptage le plus
faible obtenu pour actinide donné qui permette idéndjuer la présence de I'absence de cet
actinide avec une certaine probabilité nghed.a masse a la limite de détection (MLD, en
grammes) représente la masse la plus faible dénide détectable avec la probabilipe
Nous posonsp = 97,5% et supposons que le bruit de fond essentiellendentnature
radioactive suit une distribution de Poisson. Etanbb,et b, respectivement les bruits de
fond actif et passif (en nombre de coufi$),T, etT, respectivement les temps de comptage
du signal utile, du bruit de fond actif, et du Ibrde fond passif (en secondes), la limite de
détection (notééD et exprimée en coups par secondes) s’écrit [Grhar05

LD—41+ b(1+1>+b 1+1
T “\T. 'T, P\T, T

p

En pratique, nous calculons la limite de détecf@mcoups par seconde) a l'aide de la
formule précédente, et déterminons la sensibiléélad mesure (en nombre de coups par
seconde et par gramme) en divisant le signal nenabsur la zone prompte du comptage
neutronique par la masse de I'échantillon et lepemie comptage (150 secondes pour un
comptage des neutrons prompts entre 3 ms et 8 ms Hpnpulsion pendant 30000 cycles,
soit pendant 10 min et a la fréquence de 50 HZinEnous déterminons la masse a la limite
de détection (en grammes) en effectuant le rapgodre la limite de détection (en coups par
seconde) et la sensibilité de la mesure (en coapsgronde et par gramme).
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