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O List Contexte et enjeux

0 Gestion et stockage des colis de déchets radioactifs

= Un enjeu éthique et économique pour le monde du nucléaire

= Un enjeu scientifique et technique pour le monde de la recherche

‘ Caractérisation nécessaire*d’un.colis de déchets

 L'étape de caractérisation: Wienjeu majeur

= \/érification du contenu du colis

» Controle/Garantie de plusieurs parameétres : activité a, activité 3, masse
d’actinides, masse fissile,débit de dose...
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=0 List Les actinides

1 Les actinides en quelques phrases
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= Eléments chimiques compris entre I'actinium (Z=89) et le lawrencium
(Z=103) dans la classification de Mendeleiev.

» Actinides majeurs : uranium, plutonium

= Actinides mineurs : ameéricium, curium, neptunium ....

‘ Activité a, masse fissile contenue dans le colis
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e List Actinides et méthodes de détection

] Méthodes de caractérisation

» Méthodes destructives : prélevement et analyse / Limitation : non respect de
I'intégrité du colis, analyse localisee

» Méthodes non destructives : intégrité du colis préservée / Analyse de I'ensemble
du colis
 Méthodes non destructives paSsives

= Détection des rayonnements spontanément emis par les noyaux d’intérét (une
étape)

= «Facilité» de mise en oeuvre

= Inapplicables dans certains cas de figure (bdf neutron/gamma trop important)

J Méthodes non destructives actives

» [rradiation du colis puis détection des particules émises (deux etapes)

‘ Méthodes reposant sur le phénomeéne de fission

Conférence EFFMIN — 17/05/2011



I lirst Plan de la présentation

 Contexte et enjeux

O Techniques IPA applicables a la caractérisation d'un colis de déchets
d L'IPA et le couplage des méethodes non destructives

 Conclusions et perspectives

Conférence EFFMIN — 17/05/2011 7



el list Méthodes non destructives actives et IPA

» Un faisceau de neutrons : Interrogation Neutronique Active (INA) (cf. talk C. Passard)

» Un faisceau de photons : Interrogation Photonique Active (IPA)

» Particules promptes : neutrons prompts

= Particules retardées (mais intéressantes !) : neutrons retardés / gamma retardés

bremsstrahlung
photons

Au coeur de I'lPA :
la photofission

electran accelerator
Tungsten target

neutron
emission

Wustration : D Had]iyannabss - "Défs du CEA" n® B
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= List

energie afomique » energies aliematives

Section efficace de pholofission de I' ***U (mbarns)

La photofission

O Reéaction de fission induite par des photons de haute énergie

= Seuil de réaction autour de 6 MeV pour tous les actinides

‘ Tous les actinides sont photofissiles (fissiles et fertiles) !

[ Sections efficaces de photofission

= |[nterrogation dans la gamme d’énergie 10 MeV — 30 MeV

- Zone devla résonance géante dipolaire

8 8

<o Livermore 1980

1 Ordre de grandeur

» Photofission (a 15 MeV) : centaines de mbarns

» Fission (thermique) : centaines de barns

U

- Giessen 1984 -
* hf‘a_
!
Pt Py {
1.0 1‘5 EI[I 25 30
Energie des photons (MeV)

Interrogation a I'aide d’un flux intense de
photons haute énergie
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e list Le LINAC : la pierre angulaire de I'lPA

 L'accélérateur linéaire d’électrons (LINAC)

= Création de photons de haute énergie par
Bremsstrahlung sur une cible en tungstene

= Caractéeristiques du LINAC : irradiation pulsée (25
Hz, impulsions de 2,5 us), énergie moyenne des
électrons comprise entre 15 MeV et 20 MeV

Electron
® Photon
.. defreinage
S 5

Noyau de la
cible de conversion

Conférence EFFMIN — 17/05/2011 10



O List SAPHIR : une plate-forme dédiée a la mesure nucléaire

Développement des
méthodes IPA - | | B

SAPHIR

Plate-forme de test pour codes et systemes
nouvelle génération : SINBAD, PING, ADONIS...

Couplage des méthodes
non-destructives passives
et actives

Tout juste 10 ans
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cenList  Méthodes de mesure et moyens de détection

energie afomique » energies altemative:

1 Méthodes de mesure

= Neutrons retardés : pas d’'information sur I’énergie des neutrons

‘ Comptage

= Gamma retardés : information sur I'énergie . des gamma

‘ Comptage et / ou_spectrométrie

O Moyens de détection
= Neutrons retardés : utilisation de détecteurs gazeux (compteurs 3He ou BF,)

» Gamma retardés : scintillateur BGO pour comptage, semi-conducteur HPGe
pour spectrométrie

*He
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e list Gamma retardés : deux écoles

a partir d’un seuil donné

. dans le spectre de gamma retardés
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e List Quand détecter les particules retardées ?

O Deux modes de comptage...

Interpulses Macropulses
==
tirr
T
—
\
T
\b
T, T T T o temps
Neutrons Gamma
retardés retardés

3 ...et un protocole en 3 étapes
‘ Période d’irradiation / Période de refroidissement / Période de comptage
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O lurst

Les données photonucléaires

= Sections efficaces pour les principaux actinides, nombre de particules retardées
émises par photofission ...

= Indispensables pour I'interprétation des résultats expérimentaux

= Indispensables pour la partie simulation

= Travaux du CEA IRFU pour classifier les émetteurs de neutrons retardés et de gamma
retardés haute énergie

= Travaux du CEA LIST pour classifier les émetteurs de gamma retardés

= [ntégration des données photonucléaires a la base de donnéees ENDFB 7.0 (et
disponibilité sous format MCNPX .70u)

Noyau E, 235U - Y, (%) 238U - Y, (%) 239pPy - Y, (%)
89Rb 1031,9 4,76 3,42 2,62
] 1024,3 5,48 4,61 3,39
=) 1383,9 5,59 4,77 3,74
SUETT 1427,6 4,96 4,97 3,65
1315p 943,4 2,75 3,94 2,11
135 1260,4 5,06 6,71 4,47
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e tigst Génération IPA: from A. Lyoussi to A. Sari

bremsstrahlung
photons

e- I _
~ s ~ -o AT - -
__en e 2
1 \ n-
electron accelerator
Tungsten target

Wustration - 0 Hadjyannakis - Défs du CEA" o B

0})6 A. Sari : Photoneutrons LINAC

(2013)

OQ\ V. Macary : Mesure fondamentale
neutrons retardés (2008)

? : F. Carrel : Spectrométrie des gamma retardés (2007)

M.L. Giacri : Mesure fondamentale neutrons retardés (2005)

“Og N. Saurel : Tomographie de photofission neutrons retardés (2002)
\0\'6 M. Gmar : Spectrométrie des gamma retardés (2000)
4
\/ F. Jallu : Double interrogation neutrons photons — SIMPHONIE (1999)

F. Huynh : Tomographie de photofission neutrons retardés (1999)

A. Lyoussi : Photofission globale et neutrons retardés (1994)
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= List Caractérisation d’un colis par IPA

d Un colis, des actinides ... et trois questions

‘ Localisation ‘

‘ Identification ‘

Combien
sont-ils ?

‘ Quantification ‘
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e List Analyse en altitude (1)

U Objectifs / Principe de la mesure
= Objectif : localisation des actinides dans le colis

= [rradiation du colis suivant différentes altitudes et détection des particules
retardées

= Exces de sighal = présence d’actinides

O Exemple sur colis de déchets rgel

120

| L brui'E de fond
: 4—— expérimental
100 - —— (Tm=1890s)
1
| ——
! L e S |
T 80 | ————
o ! ——i
g | —— i .
3 o ; — Confirmation par
g o analyse destructive
40 | e (Mesure ADEC)
e
20 i #&—— seuil de détection
——
O T T | T T T T
57 58 59 6 61 62 63 64

, Signal brut (c/s)
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O lurst

erergie afomique - energies altemative

= Exemple d’application sur colis maquette 870 litres

= Caracteristiques : diametre (106 cm), hauteur (117 cm),

masse (1,8 t)

Analyse en altitude (2)

100
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Point chaud = localisation des

actinides
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I List Tomographie de photofission (1)

— Obijectifs / Principe de la mesure

= Localisation et quantification des actinides a une altitude donnée
= Utilisation de la directivité du faisceau de photons

= Reconstruction d’'une masse d’actinides par volume élémentaire
(voxel)

O Simulation et expérience

= La tomographie de photofission combine des :

v  Résultats expérimentaux : mesures suivant différentes positions de
rotation et translation

v/ Résultats simulés : calcul d'une matrice de projection par
simulation MCNPX

Utilisation d’algorithmes tomographiques (par exemple EM) pour
reconstruire la masse d’actinides par voxel
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O lurst

Tomographie de photofission (2)

Voxel —==>

Algorithme EM

0.14

0.12

0.1

0.08

0.06

0.04

0.02
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I List Tomographie de photofission (3)

= Exemple d’'application sur colis maquette 870 litres

= Caractéristiques : diametre (106 cm), hauteur (117 cm),
masse (1,8 t)

Neutrons retardés GRHE

Masse d’actinides
reconstruite a une altitude
donnée

Trois compteurs 3He,
un detecteur BGO...
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= List ldentification des actinides (1)

U Objectifs / Principe de la mesure

Thermal Fission Yield (ffission)

=)
s

o
w

o
%)

o
o

=
(=]
1

= Objectif : identifier / Difféerencier les actinides (fissile, fertile, mix fissile/fertile)

= Base de la méthode : variation des taux de production des produits de fission, en
fonction de la nature de I'actinide irradié

= Rapport entre des raies proches en energie(minimisation des contraintes
expérimentales)

= Perte d’information sur la masse globale d’actinide et raisonnement en termes de
fraction massique d’un actinide d’interét

1800 | T T T T
2196 keV ——239Pu

—~235U |

1600 -

1400 -

2218 keV
1200 { 2176 keV

Exemple 1000 -
d’application 800 -
... en INA 600 -

400 1 4

Coups

200

60

T T ' T ’ T 4 T T
80 100 120 140 160 180
Product Mass (au) 0

Distribution des PFs 2170 2180 2190 2200 2210 2220
Energie (keV)
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I List Identification des actinides (2)

Rapport 974 / 1031 keV

0,95 T T
R (974 1 1031 keV)
00 "5 < 0.7 250 VS Iy
0,85 { 1 Faibles variations de
T fractions massiques
080 1 % 1 détectables
0.75 - .
9,6 % 25U —]
0,70 . . T .
0 2 4 6 8 10
Fraction massique d?U (%}
Mélange I's rgelte (%0) s or (%0) IC-20
1 0,7 1,4 [0,5; 2,2]
o _ 2 51 5,6 [4,5: 6,6]
Combinaison de pI_lJSleurs 3 96 9.9 8.8 11,0]
rapports de raies
4 24,3 24,8 [23,7 ; 25,9]
5 51,9 52,3 [50,2 ; 54,5]
6 85,0 86,0 [81,4 ; 90,6]
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Evolution calculée par
utilisation des donnees
photonucléaires

Identification des actinides (3)

Rapport 1791 /1836 keV
(=1
2 :

0,70 -

R (1791 / 1836 keV)

VS I'g

0,60 .

40

60

Fraction massique d**°U (%)

80

100
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CJhiust

Identification des actinides (4)

92Sr, 1383 keV,

Gamma

T1,=2.55h retardés T,,b=33,4m

Ratio

rs=0 %

re = 100 %

250 g U0,

1383 /1435

1,546 0,150

2,083 0,203

1,541 0,175

de 250 g d'238U (r5 = 0.7 %)
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e List Identification des actinides (5)

 Méthode alternative pour differencier les actinides
= Méthode permettant de différencier actinides fissiles (23°U, 23°Pu) et
fertiles (?38U)

= Méthode utilisable pour les colis fortement irradiants (spectrométrie des
gamma retardés inapplicable)

» Minimisation des contraintes expérimentales (taux de photofission,
efficacité de détection)

‘ Compitage des neutrons retardés interpulses et macropulses

Interpulses Macropulses

P » <
al » 4

v

=
t.

ir

T. T, Tonmpt temps
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I List Identification des actinides (6)

‘ 300 s irradiation / 20 s refroidissement / 300 s comptage

Parameétres 235U U “=Pu
:\r/:?grfuplzfse?xllo'z) o b -
003
o081 235 ) /238 .
o .
ooy
" w e‘o .

Enrichissement 235U (%)
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I List Identification des actinides (7)

Protocole expérimental : 300 s irradiation / 20 s refroidissement
/ 300 s comptage

Actinide Nature Masse (g) Macro. / Inter. Exp./ Th.
238 U,Oq 50 1,70.102(3,9%) 0,96
2381 uo, 25 1,68.102(3,2%) 0,95
2381 Métal 115 1,69.102(0,2%) 0,96

U - U.0 250 1,61.102(0,1% 0,91

CEDRA S 61.1070.1%) |

mm) Aucun impact de:

= la configuration expérimentale (variation de I'efficacité de détection)

= |a nature de I’échantillon (variation de densite)
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e List |dentification des actinides (8)

Actinide E.. (MeV) Nature Masse (g) Macro. / Inter. Exp./ Th.
235 14 uo, 1,8 3,03.102(2,2%) 1,13
235 16 uo, 1,8 3,07.102(3,2%) 1,14
235 14 Métal 10 3,15.102(0,2%) 1,12
235( 16 Métal 10 3,02.102(0,1%) 1,08

= Contraste expérimental de I'ordre d’'un facteur 1,83 entre 238U et 235U

= Augmentation du contraste de difféerenciation si T,.; augmente (au
détriment de la statistique de comptage)

Conférence EFFMIN — 17/05/2011
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= iai Quantification des actinides (1)

O Une équation a résoudre...

Coefficient
d’étalonnage

Masse
d’actinides

—*S: U

Signal mesuré

‘ ...et des milliers d’heures de recherche !
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= iai Quantification des actinides (2)

O Parametres ayant une influence sur K

» Parametres de l'accélérateur (parameétres temporels, énergie, courant cible)

= Données photonucléaires (exemple : nombre de neutrons retardés emis par
photofission)

» Efficacité de détection du dispositif (impact des effets de matrice)

= Répartition des actinides-dans le colis (matiere centrée, matiére diluée)

1 Minimisation des mcertitudes sur K

= Combinaison des methodes IPA

» Couplage de I'lPA avec d’autres methodes actives non destructives
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rergie aiomique » enerpies aliematives

L’IPA et le couplage des méthodes

d Les effets de matrice

= Une probléematique récurrente pour les methodes non destructives

= Fort impact des caractéristiques et de la répartition du déchet

= Toutes les méthodes non-destructives sont affectées

A Illustration sur colis maquette 870 WWw€Ss
= [rradiation de la méme masse d’actinides a difféerentes altitudes

Altitude (cm)

75

70 A

65 A

[e2]
o
I

a1
al
I

a1
o
I

S
o
I

ey
o

2 gl
o ] Fortes variations du signal
__— en fonction de I'altitude de
o |
— mesure
/
- ]
05 . 15 2 25 3

Delayed neutrons counting rate (c.s™)
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A List L’IPA et I'imagerie haute énergie (IHE) (1)

= VVisualisation de lI'intérieur d’un colis

Radiographie X Gammagraphie IHE

Centaines de keV

Plusieurs MeV

= Controle qualitatif : radiographie

» Contrble quantitatif : tomodensitométrie

mm Une compétence forte au CEA LMN (cf. talk J.L. Pettier)
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= list L’IPA et I'imagerie haute énergie (IHE) (2)

Déchets
métalliques

FOt compacté

Colis
870 |
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e List L’IPA et I'imagerie haute énergie (IHE) (3)

a Une finalité quantitative (collaboration CEA LIST / CEA DEN)

| >.

Réduction des |
incertitudes

Colis voxellisé en
densité

Tomodensitométrie
sur colis de déchets

Injection des
données TDM
dans la
modélisation IPA
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e List Un LINAC comme générateur de neutrons

energie afomique » energies aliematives

d Réactions au sein de la cible de conversion
= Photons haute énergie créés par Bremsstrahlung

= Photoneutrons créés par réaction (y, Xn) dans la cible de conversion

d Une question de point de vue
= Pour I'IPA : photoneutrons sont des particules parasites

= Pour I'INA : photoneutrons comme particules interrogatrices

O Pourquoi utiliser tp LINA€ comme genérateur de neutrons ?

= Augmentation de I’émission neutronique (une a deux décades)

= Mutualisation des technigues reposant sur un LINAC
(IPA/INA/IHE)

Conférence EFFMIN — 17/05/2011

39



O lurst

802 mm

Un LINAC comme générateur de neutrons

1 jam e=100mm
Caammm le=1rmm)
@@recie=5mm)
Bcryl.l.h.lm [B’=80mm ]

h=100mm

{ sample
v

Travaux de these
de F. Jallu

= These A. Sari (2010-2013)

= Faisabilité expérimentale
démontrée
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O lhust Conclusions

 L'Interrogation Photonique Active (IPA)

= Une technigue de mesure basée sur la photofission et l'utilisation d’'un LINAC
= Détection des particules retardées (neutrons retardés/gamma retardés)

= Localisation / Identification / Quantification.des actinides via différentes
techniques de mesure

= Couplage de I'lPA avec d’autres techniques de mesure (imagerie haute
énergie)

= Applicable pour des c¢olis volumineux et bétonnés (870 litres, CBFC1, CBFC2)
» Une technique testée et validée sur plusieurs colis de dechets reel

= Une technique performante méme avec des systemes de détection limités
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A List Perspectives (1)

 Le LINAC a travers les ages

= Born in the 1970’s = VARIAN CLINAC
= Old but beautiful ! = ELEKTA

= Le LINAC : un réle essentiel dans les traitements de radiothérapie

= Gain en compacité, fiabilité et robustesse : une solution techniquement
et industriellement viable

Conférence EFFMIN — 17/05/2011
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A List Perspectives (2)

IPA INA

IHE

= Couplage des méthodes non destructives au sein d'une plateforme dédiée a
la mesure nucléaire et construite autour d’'un LINAC

= Optimisation de la caractérisation du colis / réduction des codts
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O lurst
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