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L2 Radiolyse a SUBATECH : Axe de Recherche

Irradiation: ARRONAX (He?*,H*y)
Spectro: In situ RAMAN + UV-VIS
Radiolyse a Pulsée /

/ U a l'interface sol/liq
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O Cyclotron ARRONAX: Expériences In Situ
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Projet : Dosimeétrie Fricke

Moyens Humains : 1 Postdoc

Systémes : Solutions de Super Fricke

Absorbance

Sujet : Etude in situ de 'oxydation Fe?*/Fe3*

T T T T T
00 02 04 0,6 08 10

J Time (min) - Conditions d’lrradiation : Faisceau *He?2* continu
Beginning End produit par le cyclotron ARRONAX

Détection : Spectrophotométrie UV-VIS In situ

Objectifs :
Dosimétrie In situ sous rayonnement
Détermination des G(Fe3*)

[Fe*] / mol. L+

Publications :
1) C.Costaetal., Am. J. Anal.Chem., 3 (2012) 6-11.
2) A. Traboulsi et al., Analytical Chemistry, in submission (2014).
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Projet : Speciation de Radiolélements en Solution
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R=0%8 g
=
Lo

L

. # 521nm
- B 308nm

Absorbance

e

T

— Linéaire {521nm}

—— — Linéaire 309 nm)

., ¥=0p008x21058
#=03345
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temps (min)

Absorbance

Mn (1) Mn (VII)
Oxidation Reduction

T T - T T T T
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Wavelength (nm)

Moyens Humains : 2 PhD.

Systemes : Spéciation du Tc et analogues (Mn,
Re) sous irradiation en milieu acide et carbonate

Sujet : Etude in situ des réactions de réduction
et/ou oxydation du Mn, Tc, Re sous irradiation

Conditions d’lrradiation : Faisceau “He?* continu
produit par le cyclotron ARRONAX + radiolyse y

Détection : Spectrophotométrie UV-VIS In situ

Objectifs :

Comprendre le comportement sous faisceau des
radioéléments

0,0004 5 2 1 nm

'y +gamma
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In the absence of external irradiation |

£

5
In H,SO4>13 M
TCO3(OH)(H20)2

18m

After alpha radiolysis

' EXAFSand DFT
‘.}"\, calculations (‘_%\

TcO(HSO4)3(H 0). Tc(HSO4)3(SO4)(HgO)
}}r# Za s
T
[TcO(HSO4)3(H20)(OH)l-  [Tc(HSO4)3(S0.)(OH)}

Publications :

1. Denden et al., Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry,
(2012) 1-7.

2. 1. Denden et al J. Phys. Chem. A, 118 (2014) 1568-1575.

3. 1. Denden, La chimie du Tc en milieux treés acides, effet des

rayonnements alpha et gamma in: Ph.D., Université de Nantes,
Nantes, 2013.

4. M. Ghalei, Reduction of Mn, Tc, Re species in highly
concentrated carbonate media by electrochemistry and
radiolysis, in: Ph.D., Université de Nantes, Nantes, started in
2012.

Poster M.Ghalei

Coll. M.Mostafavi ch° =

Coll. P-L.Solari Coll. J.Roques
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Moyens Humains : 1 Doctorant + 1 Postdoc

Systemes : Gaz produits par la radiolyse de 'Eau
Ultrapure (en particulier H,)

Sujet : Etudes de I'effet des rayonnements
ionisants sur I'eau : Rendements radiolytiques de
I’'hydrogéne moléculaire (Effet de TEL)

Conditions d’Irradiation : Faisceau 4He2* continu
produit par le cyclotron ARRONAX + Irradiation y

0,08

Détection : u-GC dans cellule d’irradiation

ZZ - | . ’ Objectifs :

o <} %) Etude de l'effet de TEL (moyen ou quasiconstant)
Wl poy T sur g(Hy)

003 | + Monte-Carlo simiatons Comparaison avec les simulations Monte-Carlo

OExperimental Values

002 Etudes complémentaires sur les systemes
0,01 solides/solution (TIOZ, UOZ)

g(Hy) (umol J)

0 5 10 15 20 25 30 Publications :

Track-Segment LET (keV um™) 1) Essehli, et al., Int J of Hydrogen Energy, 36 (2011) 14342-14348.
w0 2) Crumiére, et al., Radiat. Phys. Chem., 82 (2013) 74-79.
3) F. Crumiére, in: Ph.D., Université de Nantes, Nantes, 2012.
B 4) F. Crumiére et al., J. Phys.Chem A, in submission (2014).
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o s 1o s 0 s de Cergy-Pontoise
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Fig. 7 — Dose dependence of H; formation upon He ions-

°
E radiolysis of water adsorbed on TiO. anatase and Rutiel
6UbOLGCh type with different specific surface areas.
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Projet : Speciation a l'interface sol/liq

Moyens Humains : 2 Postdocs

. Systemes : (UO,/Fe/Ti) + H,0
- ”\\ Atmosphére Contrélée (Ar, Ar/H.,)
\\ - Sujet : Etude in situ de la corrosion radiolytique
M du solide sous faisceau
- Pl e | Conditions d'lrradiation : Faisceau “He2* continu
i | | produit par le cyclotron ARRONAX
A: Water Radiolysis Détection : Spectroscopie Raman In situ
G P Ty S G (caractérisation des phases secondaires et/ou

C: Lepidocrocite Formation (+ H,)

Produits de corrosion)
Lasers a 633/532 nm

D: Magnetite Formation (- H,)
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H, . Objectifs :
Hzoz‘.'.‘ . HZO2 4 |'.!.3O+ ‘. 2 . o . -
oy o B ‘ v Cinétique de formation/consommation
o . FeeooA] = =l | | Résolution temporelle (100 ns)
e felet 0 T 0 7 || Résolution spatiale (10 um)

Publications :
1) Vandenborre et al., J. Nucl. Mat., 433 (2013) 124-131.

éc

4He2+

Controllable
(D atmosphere 2) Traboulsi, et al., J. Phys. Chem. C, 118 (2014) 1071-1080.
Ultra pure . . . . L
" Watgr 3) Traboulsi, et al. J, Analytical Chemistry, in submission (2014).
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Projet : Corrosion Radiolytique du Ti

TESAMI :

Titane et Ses Alliages en Milieux Irradiants

Solides
(TA6V/Ti40)

Caractérisation

Hydruration de la
surface du Ti
Perméation de

Moyens Humains : 1 Postdoc + 1 Master

Systémes : (Ti + Alliages) + H,O
Atmosphére Contrélée (Ar, Ar/H,)

Sujet : Etude de la corrosion radiolytique du
solide sous faisceau

N

(DRX, XPS, I'hydrogeéne
RAMAN, MEB... . \ R \ ]
) Effet des Rayonnements (y, Conditions d’Irradiation : Faisceau “He?* continu
H" et q) produit par le cyclotron ARRONAX
Expériences ARRONAX |
Solutions Détection : Spectroscopie Raman In situ

\ |  Electrochimie |

EIS, Voltamétrie
cyclique, ...

(Eau ultrapure/Eau
circuit primaire)

(caractérisation des phases secondaires et/ou
Produits de corrosion)

Lasers a 633/532 nm

Objectifs :
Mécanismes de corrosion du Ti sous faisceau

| 1cPms, cOTmetre |

Atmosphére (Ar/H,)

R Projet : Corrosion Radiolytique du Ti

| u6C | . . :
Roéle du H, radiolytique (Hydrure)
CRIWRSAT % g —‘ r Fengtre
18040 Gy - H
3,5E-06 T
24 |
3,0E-06 - T L3 ! +
= A 2 :
3 25606 %3 +
= E I
E 2,006 | ;T s | ; traval
£ 15808 g s 740 Eau REP Etane Has [Difusion :HI'
E i g1 T TAGV Eau REP
g 10506 ; I g : = Eau REP
S soeo0r - - - Som e
A o 5000 10000 15000 20000 25000 30000 Référence
0,0E+00 u . Dose regue (gray)
0 5 10 15 20 25 30 35
Temps (jours) . Contre lectrode
Subotech Production H,
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Projet : Effet des a/y sur les pates cimentaires

Constituants % massigue Moyens Humains : 1 PhD.
Clinker 97
CsS 63 Systémes : Pates cimentaires
C,S 11,3
C,A 0,6
Filli?AF 1456 Sujet : Etude des propriétés physico-chimiques
Régulateur de 2 des phases cimentaires sous irradiation
prise Conditions d’lrradiation : Faisceau “He2* continu
(gypse ou : . .
anhydrite) produit par le cyclotron ARRONAX + radiolyse y
Additifs (FeSO,) 0,3 ; .
Détection :
Caractérisation des phases secondaires par DRX,
Septembre 2014 Septembre 2015 Raman, IR/ATR’ XPS’ MEB
0 Novembre201s _Janvier201s  Juin2015 Mesures des gaz (H,, CO,, CH,)

Recherche de stagiaire

) . | Quantification en solution (ICP-MS)

| | = Objectifs

Préparations des pates cimentaires i A ) . . ..
S s - Tenues des pates cimentaires sous irradiation a/y

I Expériences d’irradiations.

Préparationsdes cellules
d’irradiations, testes. Analysesdes échantillons.

0: Préparationde C55

1: Recherche de stagiaire M2 (Alternance)

2 : Etatde la littérature, rappértbibliographique -

3 : Plan d'expériences d’irradiations pour ARRONAX Rapportfinal.

4: Rapportintermédiaires

6Ub0t6 ch

5 Projet : Effet des a/y sur les pates cimentaires




. Radiolyse y dans le stockage des déechets

hets

Moyens Humains : 2 PostDocs

éc

Systemes : Phase Argileuse, Acier des Colis

Sujet : Etude des propriétés physico-chimiques
des phases argileuses et aciers sous irradiation y

Conditions d’Irradiation : radiolyse y par
e Irradiateur installé a ARRONAX

- - & "'
[ x 500
x3 1
’
'Y

Détection :

Caractérisation des phases secondaires par DRX,
e Raman, IR/ATR, XPS, MEB

Projet : Radiolyse y dans le stockage des d

e
e 2
i\ e P Mesures des gaz (H,, CO,, CH,)
o Quantification en solution (ICP-MS)
| Objectifs :
Acher P235 GM Callute o' irrediation . ;
| Tenues du colis de stockage des Déchets sous
Ty o irradiation y
& y ] "*’ v b -'.7 45, e e e i e I B
ayounement Y| " SN EoRDetpiape | Abrsenoe de )
‘ L Coll. C.Martin
Achar Fa”
‘ by ANDRA La maitrise des déchets radr’oam’f;'
- 1y oFang, T
W i o, Fes, L
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Projet : Radiolyse a dans le Cycle du combustible

Moyens Humains : 2 Doctorants + 1 Master

Systemes : Gaz (C,H,, NO,) issus de la radiolyse
de Solutions Organiques

Sujet : Impact de la radiolyse a sur le
comportement redox des actinides en solutions
aqueuse et organique

Conditions d’Irradiation : Faisceau 4He?* continu
produit par le cyclotron ARRONAX + Irradiation y

NO,

NO,

€O HNO, HNO, HNO,
20 1slnn 1nlnn

Détection : Spectroscopie IR des gaz azotés

Objectifs :

Etude du comportement des substituants au
nitrate d’hydrazinium et/ou de I'acide nitrique sous
rayonnement

Dégradation radiolytique de ces composés

Millions
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Publications :

1) A. Costagliola, Impact de la radiolyse a des substituants potentiels
au nitrate d’hydrazinium sur le comportement redox des actinides
en solutions aqueuse et organique, in: Ph.D., Université de
Nantes, Nantes, started in 2012.

2) G. Garaix, L. Venault, A. Costagliola, J. Maurin, M. Guigue, R.
Omnee, G. Blain, J. Vandenborre, M. Fattahi, N. Vigier, P. Moisy,
Alpha radiolysis of nitric acid and sodium nitrate with 4He2* beam
of 13.5MeV energy, Radiat. Phys. Chem.

o

Coll. L.Venault, Ph.Moisy




Projet : Radiolyse a Pulsée

Temps Evénements

Etape

16 ¢ | . +
Physique y H,0 HO" +
+H
Effet Effet de la
Etape direct H, + "0 (D) 2H" + 'O(P) HO' + H- Présolvatation
Physico- < +H,0
chimique 2

\% +H20 +H2
V)]
S \
o 10*s "+HO" H, +2HO" H,O* + HO* HO* + H, + OH- €hyd
o] ou H, +H,0,
o Etape de chimie
N hétérogéne
2 -
@) 107 s T
=
] Etapelde Mn(VII)
nd chimie
.. homogeéne |
o
Q
o Spéciation Mn
| -
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