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Abstract

This study reports on an accurate assessment of zero time of certain nuclear events using Y-92/Sr-92
isotopic activity ratio. For a non-steady nuclear fission reaction, the dating is not possible. For the
hypothesis of a nuclear explosion and for a release from a steady state nuclear fission reaction the zero-
times will differ. This assessment is fast, because we propose some constants that can be used directly for
the calculation of zero time and its upper and lower age limits. The assessment is accurate because of the
calculation of zero time using a mathematical method, namely the weighted least-squares method, to
evaluate an average value of the age of a nuclear event. This was done using two databases that exhibit
differences between the values of some nuclear parameters, namely LARA and ENDF.
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Résumé

Cette étude porte sur une évaluation précise du temps zéro de certains événements nucléaires en utilisant le
rapport d'activité isotopique Y-92/Sr-92. Pour une réaction de fission nucléaire non stationnaire, la datation
n'est pas possible. Pour I'hnypothése d'une explosion nucléaire et pour une libération d'une réaction de fission
nucléaire en régime permanent, les temps zéro (date de la fin de la réaction de fission) seront différents. La
différence entre les temsp zéro calculés est également due a la variété des données nucléaires et radioactives
dans des bases de données telles que LARA et ENDF. Ce travail propose quelques constantes utilisables
directement pour le calcul du temps zéro et de ses limites d'age supérieure et inférieure tout en tenant compte
de la diversité des bases de données nucléaires. L'évaluation du temps zéro est plus précise a l'aide d'une
méthode mathématique, a savoir la méthode des moindres carrés pondérés, pour estimer une valeur
moyenne de I'dge d'un événement nucléaire. Cela a été fait en utilisant deux bases de données qui présentent
des différences entre les valeurs de certains paramétres nucléaires, LARA et ENDF.

Mots Clés : Temps zero, rapport d’activité isotopique, Y-92, Sr-92
1. Introduction
Le Traité d'interdiction compléte des essais nucléaires (TICE) est un instrument juridique

international qui interdit tout essai nucléaire dans tous les compartiments de
I’environnement terrestre (Souterrain, sur terre, dans I'eau et dans I'atmosphere). Ouvert a
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la signature en septembre 1996, le TICE est signé a la date de juillet 2022 par plus de 186
Etats. Chaque Etat partie au traité collabore avec 1’Organisation du Traité d'interdiction
complete des essais nucléaires (OTICE) dans le cadre du régime de vérification du traité,
qui est un ensemble d’éléments scientifiques s’assurant du respect des termes du traité
par les Etats parties. Le régime de vérification comprend le systeme de surveillance
international (SSI), le centre international de données (CID) et I’inspection sur place
(ISP). Le TICE n’est pas encore entré en vigueur, mais son régime de vérification est déja
mis en place et opérationnel. Lorsque des détections de radionucléides sont effectuées de
facon anormale, I’on se questionne sur leur origine potentielle : débris d’une explosion
nucléaire ? Rejet d’une centrale nucléaire en opération ?

Les représentations graphiques des rapports d'activité pour une paire d'isotopes par
rapport a une autre paire a I'échelle logarithmique peuvent étre utilisées pour caractériser
la source de I'émission et, surtout, pour faire la distinction entre les réacteurs nucléaires
et les explosions nucléaires (Kalinowski et Pistner, 2006). En considérant le rapport des
noyaux ou le rapport d'activité isotopique des radionucléides mesurés, il est possible
d'évaluer leur temps de libération ou age de libération (Nir-El, 2004). Il a également été
démontré que la détermination de I'dge a l'aide des rapports d'activité isotopique est tres
sensible a certains parameétres de décroissance comme les constantes de décroissance
(Yamba et al., 2016). Dans ce travail, les données de désintégration utilisées proviennent
de bases de données nucléaires telles que le French NUCLEIDE du Laboratoire National
Henry Becquerel (Library for gamma and alpha emissions, 2017), le US Evaluated
Nuclear Data structure File (ENSDF) du National Nuclear Data Center (Evaluated
Nuclear Structure Data File, 2017). Ces données sont consignées dans le tableau 1 et
tableau 2. La base de données nucléaire NUCLEIDE a mis a jour certaines données de
désintégration du radioxénon pertinentes pour le CTBT dans le cadre du projet DDEP
(Galan et al., 2018; Galan, 2017).
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Tableau 1: Rendement en produits de fission Y-92 et Sr-92 (cumulatif et
indépendant) induit par les neutrons thermiques, pour les bases de données
ENDF.B.VIL.I (USA), JENDL.VI.0 (Japon), JEFF.111.1 (Europe ), et TENDL
(Europe).

Rendement cumulé (%) | Rendement independent (%)
STy, Yo, STy, Yo,
5.9379E 6.0093F 1.0752E — 02 | 7.1483E — 04
ENDF.B.VII.1 —02 — 02
2011 +8.3130E +6.0094E +6.4511F +3.2167E
— 04 — 04 — 04 — 04
5.9320EF 6.0033E 1.0735E — 02 | 7.1374E — 04
JENDL.VI.O —02 — 02
2010 +8.3339E +6.0393E +6.4413E +3.2118E
— 04 — 04 — 04 — 04
6.0340F 6.0406F 1.1548E — 02 | 6.6582E — 05
JEFF.III.1 —02 — 02
2005 +6.5956E +6.5956E +3.2917E +2.3276E
— 04 — 04 — 03 — 05
5.9379E 6.0093E 1.0865E — 02 | 7.2235E — 04
TENDL — 02 — 02
2011 +8.3130E +6.0094E +6.5189F +3.2505E
— 04 — 04 — 04 — 04

Tableau 2: Demi-vie des radionucléides Y-92 et Sr-92. Les valeurs et leurs
incertitudes pour Y-92 et Sr-92 sont différentes. Cette situation influencera le calcul
du temps zéro et les limites d'age.

Demi — vie (heures)
Sr—92 2.71 (1)
ENDF.B.VII.I Y —92 3.60 (1)
Sr—92 2.65 (6)
LARA — LNHB/CEA Y —-92 3.54 (2)

Le Strontium Sr-92 et I"Yttrium Y-92 sont deux radionucléides parents-fils qui peuvent
étre utilisés pour dater un récent rejet radioactif. Certains d'entre eux font 1’objet de
détection dans des échantillons prélevés par les stations de surveillance des
radionucléides atmosphériques.
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Ce travail évalue des constantes de calcul permettant une évaluation rapide et précise des
dates de libération radioactive de Sr-92 et Y-92, et peuvent directement étre utilisées pour
la caractérisation des événements nucléaires

2. Approche méthodologique

Parmi les 321 stations de surveillance du SSI, 80 ont la capacité d'analyser les
radionucléides, dont 40 sont équipées d'un systéme de détection des gaz nobles. Le SSI
comprend 16 laboratoires radionucléides certifiés. lls évaluent davantage les échantillons
de filtre, si nécessaire (Schulze et al., 2000). Cette étude, basée sur I'analyse des données
nucléaires, prend en compte les différences numériques entre différentes constantes
utilisées pour la datation des événements nucléaires. Ceci nous permet de proposer
quelques parametres pour une évaluation rapide et précise du temps zéro.

2.1.Caractérisation des événements nucléaires

Les explosions nucléaires peuvent étre distinguées des sources civiles, par exemple, en
termes de rejet de radionucléides ou d'impact physique. Par conséquent, les événements
suspects nécessitent d'abord I'examen des caractéristiques physiques des échantillons. La
température élevée d'une explosion nucléaire souterraine forme une roche vitrifiée au
fond de la cavité, qui pourrait étre trouvée par forage. Un dépdt de déchets de réacteurs
nucléaires ne présenterait pas une telle caractéristique. Cela sert de critére unique pour
déterminer I'occurrence d'une réaction nucléaire (Bin, 1998).

La deuxieme étape est la mesure de I'émission de rayonnements gamma et béta des
échantillons. Un échantillon hautement radioactif suggeérerait de maniére significative la
présence d'une source de fission nucléaire.

La troisieme étape est l'estimation des abondances des isotopes dans les échantillons en
mesurant les intensités du rayonnement. Sur la base des principes susmentionnés, Le
temps de fission sera également déterminé, si les isotopes analysés sont uniformément
mélangés. Comme décrit, certains gaz nobles, éléments volatils et leurs éléments filles
auraient été épuisés dans la roche vitrifiée. Il faut éviter d'utiliser de tels éléments lors de
I'estimation du temps de fission (Bin, 1998).

On peut également noter qu'une réaction de fission dure des mois a des années. Les
isotopes dont la demi-vie est inférieure a quelques semaines seraient preésents en quantité
réduite dans les déchets. Par conséquent, si la quantité d'isotopes a courte demi-vie dans
les échantillons est inferieure a celle attendue dans les explosions nucléaires, I'échantillon
de forage pourrait provenir d'un dép6t de déchets de réacteur. En revanche, la réaction de
fission se produit presque au méme moment dans une explosion nucléaire, et le temps de
la fission pourrait étre calculé en mesurant les rapports d'abondance de diverses paires
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d'isotopes. Chaque rapport pourrait étre utilisé pour estimer un temps de fission. Si la
valeur moyenne du temps de fission estimée a partir des isotopes et I'neure d'un
événement suspect détecté par le SSI coincident, I'événement pourrait étre confirmé
comme une explosion nucléaire.

En ce qui concerne la datation des événements nucléaires, la désintégration radioactive
peut étre utilisée de différentes manieres. Les plus fiables sont les rapports isotopiques
des radionucléides parents-fils ou ceux du méme élément. En principe, deux
radionucléides quelconques peuvent étre utilisés pour dater une libération radioactive.

2.2.Le ratio Y-92/Sr-92 utilisé comme horloge dans le cas d’une libération
soudaine (explosion nucléaire)

De nombreux radionucléides (résultant ou non de la méme chaine de désintégration)
peuvent aider a dater I'age d'un événement nucléaire. Sr-92 et Y-92 sont deux parmi ceux
qui ont une filiation (c'est-a-dire une relation parent-fils). Le strontium 92 (Sr-92) se
désintégre par émissions béta moins au niveau excité d"Yttrium 92 (Y-92), puis Y-92 se
désintegre par émissions béta moins au niveau excité de Zn-92. Cette chaine de
désintégration peut étre utilisée pour évaluer 1'dge d’un événement nucléaire.

Une explosion nucléaire entraine la création soudaine et la libération subséquente
possible de radionucléides.

Les équations différentielles de décroissance sont données comme suit :

det(t) + AsrNgr(£) = 0 (1)
dN
;t(t) + Ay Ny (t) = As-Ng,-(t) (2)

ou Asr est la constante de désintégration de Sr-92, Ay est la constante de désintégration de
Y-92, Nsr représente le nombre de particules de Sr-92 et Ny représente le nombre de
particules de Y-92. Pour résoudre ces équations, on suppose que, lors du relachement des
radionucléides, les nombres de particules Nsr (t=0) et Ny (t=0) sont non nuls. En cas
d'explosion nucléaire, il s'agit du rendement initial. Ainsi, on obtient :

Asy(£) ; As, (0)e~Asrt 3)
Ay (t) = Asr(0) ﬁ (e—lsﬂ - e_Yt) + Ay(O)e—lYt 4)

ou Asr et Ay sont les activités isotopiques de Sr-92 et Y-92, respectivement. Alors, le
rapport d'activité isotopique r(t) = jy—((tt)) de ces radionucléides est donné par :
Sr
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R 4,0 A
r(t) = + - o Gsr=Apt .
el Ve e ©

Ay (0)
Sr( )
peut étre faite :

ou

est le taux d'activité isotopique au moment du rejet, et I'approximation suivante

Ay (0 A N . ..
r© _ vy gy Ysr etyy sont respectivement le rendement de fission
Asy(0) AsrYsr

cumulé de Sr-92 et le rendement de fission indépendant de Y-92. On peut s'attendre a ce
que l'erreur d'estimation au temps zéro introduite par cette approximation soit inférieure
a quelques minutes.

Le temps zéro (c'est-a-dire I'dge) d'une explosion nucléaire peut étre évalué en résolvant
I'équation. (5) par rapport a t comme suit :

A
1 r ){Y — AST [6]
Asr — Ay vy Ay
) ) _/157‘)/57” Ay = Asr
Eq. (6) peut étre simplement réécrite comme :

t=U-1 (T _ A) 7
AVEC:
( , )
A AN AL)?2 + (A4, )2
A= Y with AA = Yy ( Y) n \/( v) (AAs,)
/1Y - /1$r /1Y - /15r AY /1Y - ASr
. 8
1 Adc. )2 + (AAy)?
U=—-— withAuz‘/( sr) (2”)
ASr - AY (ASr - AY)
A AA AY AY
F=2Y ithar =F ( )2+( Sr)2+( Sr)2+( Y)
\ SrYSr

Cette équation peut étre simplifiée davantage pour faciliter le calcul de I'incertitude :

A J(4r)? 242\ J(AF)? 242\
J=I2A ey =) ((r>+( ))+<( )2+ ( )) (9)

F r—A F—-A

Les limites d'age supérieure (tup) et inférieure (tiow) sont évaluées comme suit :
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t = Uln())
tup = (U + AU)In(J + 4)) (10)
tiow = - AU)lTl(/ —4))

Le rapport d'activité mesuré (au temps de référence) par spectrométrie gamma (Nir-El,
2006, 2004) s'écrit :

ALa . NYCCfYAYESTPST(]‘ - e_lsrtc) /1Y AY (1 —_ e_ASTtC)
Asy B NgyccfsrAsrey Py (1 — e—Ath) Ay — A \Agr (1 — e_AYtC)

r =

- 1) (11)

ou Nsr et Nv sont les aires nettes des pics de Sr-92 et Y-92, respectivement, &g, et €;,
sont respectivement les efficacités du détecteur a un niveau d'énergie particulier, ccfs, et
ccfy sont les facteurs de correction de coincidence selon les conditions de mesure, les
facteurs de correction de coincidence, Psr et Py sont les probabilités d'émission au niveau
d'énergie spécifié, et tc est le temps de mesure.

Afin de faciliter les calculs d'incertitude, la simplification suivante est possible :

r=CL(B—-A)+A, (12)
AVec:
( 1-— —Asrtc
L _(—esrt)
(1 — e~4rtc)
X " Agr : (13)

_ Ny ccfy &sr Psr
Ng ccfsy €y Py
\A est defini precedemment

La détermination des incertitudes associées aux différents parameétres peut étre faite
comme suit :

t. e Asrtc t, e~ Avte
AC= | AAs)? + (C 7,007 (4Ay)? (14)
Ay (AAN* Ad\*
AL =21 ( ) +( ) (15)
ASr \/ AY AST
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ANST ASSr) N (APST)Z N (Accf5r>2 N

AF=b / AN. ssAr 2 125; 2 XCfor 2 (1o
& cc
qk AN

Enfin, on obtient I'incertitude du rapport d'activité mesure a l'instant de référence (début
des mesures) par :

Ar

Ner . j(ﬂ)ﬂ(ﬁ)ﬂ(_w)z cane an

C L B—-A

2.3.Le ratio Y-92/Sr-92 utilisé comme horloge dans le cas d’une libération
continue (centrale nucléaire)

Dans le cas ou la source n'est pas une explosion nucléaire, nous supposons une libération
de radionucléides provenant d'une réaction de fission nucléaire en cours dans un réacteur
nucléaire.

Les équations differentielles de décroissance sont données comme suit :

dNg, (1)
Zt + Asr Ny (t) = Ky (18)
dNy (t)
o+ ANy (8) = 25, Noy (6) + Ky (19)

ou Ksr et Ky sont les taux de production de Sr-92 et Y-92, respectivement. En résolvant
ces equations, on obtient :

Asy = Ksr (1 — e77srt) (20)

AY /157*
Ay Ko, ——— (1 — e Asrt (K—K —) 1—e Mt 21
Y= Sr /1Y _ AST« ( e ) + Y Sr /1Y _ AST ( e ) ( )

ou Asr et Ay sont les activités isotopiques de Sr-92 et Y-92, respectivement. Le rapport
dactivité r = j—y est exprimé par :
Sr

A K A 1—e Mt
=+ (e~ ) Salliy (22)
Ay = Asr Ko Ay — Asp/ (1 —e~"srt)
186 Vol. 42, n° 1 — Janvier — Juin 2023, Sciences Naturelles et Appliquées

Publié le 30 Juin 2023



3. Résultats et Discussion

Cette étude portant sur I’utilisation du ratio d’activité isotopique Y-92/Sr-92 des éléments
Strontium et Yttrium prend en compte les deux modes majeurs de libération radioactives :
une libération soudaine comme dans le cas d’une explosion nucléaire, et une libération
continue des centrales nucléaires. Les équations différentielles résolues permettent de
comprendre 1’évolution dans le temps du ratio isotopique.

Notons que I'équation (Eqg.22) n'est applicable que dans un intervalle de temps [tc ; to], ou
to est le moment de la libération et tc est le moment du début de la fission. Pour t €
[te; tol, r(t) est noté ro.

Les valeurs de temps zéro pour I'explosion nucléaire et la source non explosive peuvent
étre obtenues en utilisant les données issues des bases de données ENDF B.VIIL.I et
LNHB/CEA indiquées dans les tableaux 1 et 2. La méthode des moindres carrés pondérés
(Bjorck, 1990) permet d'obtenir la moyenne de différentes valeurs d'age calculées a partir
de différentes bases de données nucléaires, qui s'exprime comme

Lalg )
Javerage = —11, (23)

2 1
=1 A]lz

ou J est un parametre défini précédemment (Eq. 9).

Il n'est pas possible d'utiliser le taux d'activité mesuré pour déterminer le temps de
relachement dans I'nypothése d'un scénario sans explosion a I'équilibre, car sa valeur est
presque identique au niveau d'équilibre. Cela serait cohérent avec I'hypothése d'aucun
délai entre la libération d'une source et le début de lI'acquisition du spectre, alors qu'en
réalité 24 heures d'échantillonnage et 24 heures de décroissance s'écoulent entre la
libération et la mesure du rayonnement. En général, pour des rapports d'activité mesurés
inférieurs a 1, le scénario de rejet d'une source non explosive a I'équilibre peut étre exclu.

La datation d’une libération en utilisant le ratio Y-92/Sr-92 est possible pour une récente
libération en raison de la demi-vie des éléments utilisés. De plus le Strontium ayant une
période radioactive plus courte que le Yttrium, 1’évolution dans le temps du ratio
isotopique Y-92/Sr-92 diverge, comme on peut le voir sur la figure 1.
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Variation dans le temps du ratio isotopique Y92/Sr92
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Figure 1: Evolution dans le temps du rapport d’activité isotopique Y-92/Sr-92 selon le type
de libération radioactive : libération soudaine et libération continue.

La figure 2 présente un apercu de 1’évolution dans le temps du ratio Y-92/Sr-92 a
I’intérieur d’un réacteur nucléaire. On peut remarquer que tant que le processus de fission
continue, un équilibre régne entre ces deux éléments.

Variation dans le temps du ratio isotopique Y92/Sr92
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Figure 2 : Evolution du rapport d’activité isotopique de Y-92/Sr-92 dans le temps a
I’intérieur d’un réacteur nucléaire et selon le moment de libération : 1, 2 et 3 jours.
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Les données de désintégration peuvent étre trouvées en ligne dans les bases de données
nucléaires telles que le LARA du Laboratoire National Henry Becquerel(Library for
gamma and alpha emissions, 2017) ou ENSDF du National Nuclear Data Center
(Evaluated Nuclear Structure Data File, 2017). Les données sur le rendement de fission
se trouvent dans les fiches de données nucléaires (Otuka et al., 2014). Une version en
ligne est accessible via https://www-nds.iaea.org/exfor/exfor.htm. Il est trés important de
prendre en considération les données de décroissance, car le calcul de I'age est trés
sensible aux parametres de mesure et de décroissance mentionnés (Yamba et al., 2016).

4.Conclusion

Dans cette étude, nous avons étudié les différentes approches possibles pour évaluer le
temps zéro d'un événement nucléaire et les limites d'age correspondantes, en utilisant le
rapport d'activité isotopique de la paire de radionucléides Sr-92 et Y-92. Nous avons
également proposé un outil mathématique, appliquant la méthode des moindres carrés
pondérés, pour calculer avec précision le temps zéro d'un événement nucléaire. Comme
les bases de données nucléaires ne présentent pas toujours les mémes valeurs de certaines
constantes utilisées pour le processus de datation, il est tres important de prendre en
compte les valeurs fournies par les bases de données nucléaires telles que ENDF V.11.1
ou LARA-LNHB/CEA. Nous avons finalement appliqué notre technique pour évaluer
quelques constantes (Tableau 3) pouvant étre directement utilisées pour 1’évaluation du
temps zéro d’une libération contenant les radionucléides Sr-92 et Y-92.

Tableau 3: Parametres calculés pour une évaluation rapide et précise du temps
zéro en utilisant le rapport d*activité Y-92/Sr-92

U A F
0.63361 —2.9775 0.0090118
ENDE.B.VILI +0.058048 +0.2733 +0.0040627
0.65894 —3.0449 0.0090623
LARrA +0.011305 +0.052919 | +£0.0040802
—LNHB/CEA | — - -

Il sera trés intéressant d'appliquer notre méthode de calcul a d’autres couples de
radionucléides, de proposer des constantes nucléaires permettant un calcul simple et
efficace de I'age d'un événement nucléaire au cas ou ces couples des isotopes sont
observés.
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