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RésuméL'objetif de ette thèse est de développer la modélisation des éhau�ements nuléaires au niveau des dis-positifs expérimentaux du futur réateur d'irradiation tehnologique Jules Horowitz (RJH). La forte puissanenuléaire spéi�que produite (460 kW/l) induit des �ux photoniques intenses qui provoquent des éhau�ementset des gradients de température importants, qu'il est néessaire de maîtriser dès la oneption. Or, les alulsd'éhau�ements sont pénalisés par des inertitudes rédhibitoires estimées à une valeur enveloppe et majorante de30% (2σ) provenant des launes et inertitudes des données d'émission gamma présentes dans les bibliothèquesde données nuléaires de base. Le programme expérimental ADAPh vise à réduire es inertitudes. Des mesurespar déteteurs thermoluminesents (TLD) et par hambre d'ionisation sont réalisées dans les maquettes ritiquesEOLE (MOX) et MINERVE (UO2). L'interprétation rigoureuse de es mesures néessite des développementsspéi�ques basés sur des simulations Monte-Carlo de transport ouplé neutron-gamma et gamma-életron. Lesdéveloppements e�etués se singularisent notamment par la modélisation de phénomènes de avités et d'émissionsgamma retardés par déroissane des produits de �ssion. Les omparaisons alul-mesure ont permis d'identi�er unbiais systématique C/E=0.72 on�rmant une tendane des aluls à sous-estimer la mesure. Une méthode d'ajus-tement Bayésienne a été développée a�n de ré-estimer les prinipales omposantes de l'éhau�ement gamma etde transposer les résultats obtenus aux dispositifs du RJH dans des onditions de représentativités lairementdé�nies. Cette thèse a permis de réduire signi�ativement les inertitudes sur la détermination des éhau�ementsgamma de 30% à 15% (2σ).Mots-lés: RJH. Dispositifs expérimentaux. Modélisation. Ehau�ements gamma. TLD. Chambre d'ionisation.Cavités. Bayès. Ré-estimation. AbstratThe objetive of this thesis is to develop the modelling of the nulear heating of the experimental devies ofthe future Jules Horowitz material testing reator (JHR). The strong spei� nulear power produed (460 kW/l),indues intense photoni �uxes whih ause heating and large gradients in temperature, that it is neessary toontrol by the design. However, alulations of heating are penalized by the very large unertainties estimated ata value of about 30% (2σ) oming from the gaps and unertainties of the data of emission gamma present in thelibraries of basi nulear data. The experimental program ADAPh aims at reduing these unertainties. Measure-ments by thermoluminesent detetors (TLD) and ionisation hamber are arried out in the ritial assembliesEOLE (MOX) and MINERVE (UO2). The rigorous interpretation of these measurements requires spei� de-velopments based on Monte-Carlo simulations of oupled neutron-gamma and gamma-eletron transport. Thedevelopments arried out are made di�erent in partiular by the modelling of avities phenomena and delayedgamma emissions by derease of the �ssion produts. The omparisons alulation-measurement made it possibleto identify a systemati bias on�rming a tendeny of alulations to underestimate measurements. A Bayesianmethod of adjustment was developed in order to re-estimate the prinipal omponents of the gamma heating andto transpose the results obtained to the devies of the JHR, under onditions learly and de�nitely representative.This thesis made it possible to redue signi�antly the unertainties on the determination of the gamma heatingfrom 30% to 15% (2σ).Keywords: JHR. Experimental devies. Modelling. Gamma heating. TLD. Ionisation hamber. Cavities. Bayesian.Re-estimation.
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Introdution
Les études du omportement des matériaux et des ombustibles nuléaires onstituent unaxe majeur de reherhe à la fois pour le soutien aux entrales nuléaires en fontionnement(meilleure exploitation des ombustibles, résistane arue des matériaux...) mais aussi pour ledéveloppement des tehnologies néessaires à la oneption de réateurs nuléaires du futur quipermettront notamment d'optimiser les ressoures naturelles et de produire moins de déhets.Atuellement, en Europe, la plupart des installations de reherhe, telles que le réateur d'irra-diation tehnologique OSIRIS à Salay, ont été onstruites dans les années 60, sont vieillissanteset ne pourront être exploitées au delà de 2010. Dans la perspetive du remplaement d'OSIRIS,le projet de onstrution d'un nouveau réateur expérimental Européen, appelé Réateur JulesHorowitz (RJH), se aratérise par des améliorations importantes en termes de performanes, deapaité expérimentale et de �exibilité, de sorte qu'il puisse répondre aux objetifs de reherhedes prohaines déennies. En e�et, assoié au développement de la simulation numérique, e nou-veau réateur d'irradiation tehnologique se révèlera indispensable pour permettre d'e�etuer unsaut tehnologique dans la ompréhension des phénomènes sous irradiation et pour passer d'uneapprohe desriptive à une approhe préditive et analytique.Pour atteindre les performanes requises, la oneption de e réateur se distingue par laprise en ompte direte des dispositifs expérimentaux tant du point de vue de leur impat sur leomportement neutronique du ÷ur que des aratéristiques qu'ils présentent en termes d'éhauf-fements nuléaires, de doses reçues ou de dommages subis. L'objetif de ette thèse est de quali�erla modélisation des éhau�ements photoniques qui interviennent au niveau des dipositifs expéri-mentaux du RJH. En e�et, la forte puissane nuléaire spéi�que produite par le ÷ur du RJH(460kW/l) induit des niveaux de �ux photoniques importants qui ontribuent à l'essentiel (del'ordre de 90%) de l'éhau�ement nuléaire total (neutronique plus photonique) des matériauxde strutures non �ssiles et en partiulier des dispositifs expérimentaux. La détermination deséhau�ements nuléaires fournit les paramètres qui sont à la base des aluls de thermique dontl'objet est d'établir des niveaux de température. L'enjeu est surtout de maîtriser les gradients detempérature au niveau des éhantillons de matériaux irradiés de telle sorte que l'on puisse garan-tir des transitions de phase (dutile-fragile par exemple) uniformes et que les expérienes futuresde aratérisation des matériaux sous irradiation qui seront menées puissent être orretementonçues, réalisées et interprétées.Les méthodes utilisées atuellement et les shémas de alul assoiés pour la modélisationdes éhau�ements nuléaires sont disparates et ne rendent ompte que de phénomènes partiels,généralement sans ouplages de partiules. L'enjeu de ette thèse est de développer et de mettreen ÷uvre des shémas de aluls pouvant répondre de façon pertinente au problème omplexede modélisation qui est posé. 1



IntrodutionCe mémoire est organisé en trois parties et omprend dix hapitres : la première partie estune introdution théorique et générale qui présente le ontexte, la problématique et les oneptsnéessaires à la modélisation des éhau�ements nuléaires. Le premier hapitre dé�nit les prini-pales notions relatives à la modélisation du transport des partiules et de l'évolution isotopiquetemporelle des milieux irradiés. Le deuxième hapitre met en évidene l'importane de la déter-mination des éhau�ements nuléaires dans le adre de la modélisation des dommages dans lesmatériaux sous irradiation. Le troisième hapitre dé�nit les onepts néessaires et les problèmesliés à la modélisation des éhau�ements nuléaires.La deuxième partie, onstituée des hapitres 4 et 5, présente les aratéristiques généraleset les hoix tehnologiques réalisés lors des études de dé�nition et de développement pour laoneption du RJH. Pour réaliser es études, le maître d'÷uvre dispose du formulaire de alulHORUS3D qui est un ensemble ohérent d'outils développés, validés et quali�és en neutronique,photonique et thermohydraulique. L'utilisation de e formulaire, onstitué de shémas de alul,impose des exigenes fortes vis à vis de la préision des résultats et de la �abilité des inertitudesassoiées. L'inertitude assoiée à la détermination des éhau�ements gamma est estimée à unevaleur enveloppe de l'ordre de 30% (2σ) et provient essentiellement d'une méonnaissane desdonnées d'émission photonique et de launes dans les bibliothèques de données nuléaires debase utilisées. Cette inertitude, qui restait aeptable pour la phase des études de dé�nition, serévèle inompatible ave les objetifs de oneption �xés par le ahier des harges pour la phasedes études de développement. En e�et, la prise en ompte des inertitudes d'une façon troponservative onduit à des sur-dimensionnements dépendant de leurs valeurs et de la pereptiondes risques au moment des hoix tehniques. Dans e ontexte, le programme ADAPh a étédé�ni pour onstituer une base expérimentale solide servant de référene pour la quali�ationdes shémas de alul dédiés à la modélisation des éhau�ements photoniques au niveau desdispositifs expérimentaux du RJH. L'objetif des mesures ADAPh est de quanti�er et réduirel'inertitude sur la détermination des éhau�ements photoniques pour la ramener à une valeuraeptable de 15% (2σ).La troisième partie est onsarée au programme expérimental ADAPh. Le hapitre six pré-sente les études de faisabilité, les hoix tehniques retenus et les objetifs �xés lors de la dé�nitiondu programme ADAPh. Il s'agit d'établir des mesures de dose gamma à l'aide de déteteurs ther-moluminesents (TLD) et d'une hambre à ionisation dans les réateurs expérimentaux de typemaquette ritique EOLE et MINERVE à Cadarahe. Le hapitre sept est onsaré à la desrip-tion des prinipes physiques des mesures e�etuées par les TLD et la hambre d'ionisation. Lehapitre huit présente l'ensemble des expérienes réalisées, le protoole expérimental et les ré-sultats des mesures. Le hapitre neuf dérit l'ensemble des aluls e�etués pour l'interprétationde es mesures et donne les omparaisons alul-mesure. Pour terminer, le hapitre dix présentela méthodologie d'ajustement développée pour la transposition au RJH des résultats obtenus àl'issue de e programme expérimental.

2



Première partieIntrodution à la modélisation dutransport des partiules et deséhau�ements nuléaires
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Chapitre 1. Généralités sur les équations de transport et d'évolutionCe hapitre est onsaré à la dé�nition des setions e�aes d'interation, à une présentationsommaire des bibliothèques de données nuléaires de base, et à quelques généralités onernantles équations du transport des partiules et les équations d'évolution des omposition isotopiquesdes matériaux sous irradiation. Les di�érentes approximations et méthodes de résolution utiliséessont passées brièvement en revue ; le leteur peut se reporter à l'ouvrage de référene [1℄ pourdavantage de préisions.1.1 Dé�nition des setions e�aes d'interationsLa ollision ou interation entre deux partiules, est généralement dérite en termes de setione�ae. Cette quantité donne une mesure de la probabilité qu'une réation ou qu'un ertain typede réation se produise. L'unité de setion e�ae est le barn (b) : 1b = 10−28 m2. Si l'on onsidèreun faiseau de partiules (φ partiules par cm2 par seonde) qui frappe perpendiulairement uneible plane de matériau monoatomique M ontenant N atomes par cm2 et d'épaisseur 1 atome,le nombre de réations nuléaires de type i observées par unité de surfae et par unité de tempsest dé�ni par le taux de réation τi :
τi = N · σi · φ (1.1)où σi est la setion e�ae d'interation mirosopique de type i sur le matériau monoatomique

M . On distingue alors la setion e�ae mirosopique notée σ de la setion e�ae maroso-pique notée Σ et dé�nie par : Σ = N · σ.Pour le as des neutrons, les di�érentes probabilités d'interation des partiules ave lesnoyaux atomiques des matériaux sont dérites par les setions e�aes neutroniques qui dé-pendent de la vitesse des neutrons inidents, de la nature des noyaux ibles et de la températuredu matériau. Il existe quatre grands domaines de variations des setions e�aes neutroniquesen fontion de l'énergie du neutron inident (voir �gure 1.1) :� Le domaine thermique désigne les énergies inférieures à 1 eV, les setions y présententgénéralement des variations lentes ave de faibles gradients ;� Le domaine des résonanes résolues pour les énergies omprises entre 1 eV et quelquesdizaines de keV, où les setions présentent de brusques variations loalisées ;� Le domaine de résonanes non résolues pour des énergies omprises entre quelques dizaineset quelques entaines de keV, où les setions présentent une telle densité de résonanes(d'amplitudes déroissantes ave l'énergie) que l'on est inapable de les séparer, si bienqu'elles sont dérites par des paramètres moyens ;� Le domaine du ontinuum, pour des énergies supérieures à quelques entaines de keV, oùles résonanes sont tellement nombreuses et prohes qu'elles se reouvrent mutuellement,onduisant à des variations à nouveau lentes des setions ave l'énergie.1.2 Bibliothèques de données nuléaires au format ENDFL'ensemble des données expérimentales assoiées aux mesures de setions e�aes, ou plusgénéralement, l'ensemble des travaux d'évaluation des données nuléaires de base sont les donnéesnéessaires à la modélisation des systèmes nuléaires. Ces données sont regroupées dans des�hiers informatiques au format international standard "Evaluated Nulear Data Files" ou ENDF[2℄. Une bibliothèque de données nuléaires au format ENDF est hierarhisée par "tape" ouenregistrement d'un ensemble de données sur un groupe de matériaux, et subdivisée en setionsreprésentées par di�érents entiers :6



1.3. Le transport des partiules neutres
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Fig. 1.1 � Setion e�ae totale de l'Uranium-238� MAT : repère d'un isotope ou d'un matériau ;� MF : repère d'un �hier onernant un type de données omme les setions e�aes enfontion de l'énergie ou bien les données de déroissane radioative, ...� MT : repère d'un type de réation omme la setion totale ou la setion de apture radiative,...Elle se présente sous forme d'un ensemble de olonnes de données au format ASCII. La plupartde es données se trouvent sous la forme de valeurs tabulées munies de lois d'interpolationsappropriées, et d'autres sous la forme de paramètres de modèles utilisés pour reonstruire desentaines de milliers de points que néessite la représentation de ertains domaines d'énergies.Les di�érentes bibliothèques onstituent des évaluations . Citons pour exemples quelques unesdes bibliothèques d'évaluations les plus onnues : l'Européenne JEFF, l'Amériaine ENDF/B, laJaponaise JENDL ou enore la Russe BROND.1.3 Le transport des partiules neutresL'équation régissant le transport des partiules neutres est l'équation de Boltzmann que l'onprésente dans la setion suivante pour le as des neutrons, mais qui peut tout aussi bien êtreappliquée dans le prinipe au as des photons.1.3.1 L'équation de BoltzmannLa population neutronique est représentée par une fontion appelée densité neutronique etnotée n. La densité neutronique est dé�nie omme étant le nombre n de neutrons par unité de7



Chapitre 1. Généralités sur les équations de transport et d'évolutionvolume au point −→r , par unité d'énergie E ou de vitesse v (E = 1
2mv2), par unité d'angle solideautour de la diretion −→

Ω à l'instant t onsidéré. En physique des réateurs, il est plus ommodede se référer à la fontion de �ux qui désigne le produit de la densité n par la vitesse v desneutrons :
φ(−→r , v,

−→
Ω , t) = v · n(−→r , v,

−→
Ω , t) (1.2)ar ette fontion permet d'aéder diretement aux taux de réations qui sont les seules gran-deurs physiques mesurables.Dans le domaine des systèmes nuléaires lassiques (réateurs, systèmes de protetion, ...),les interations neutron-neutron peuvent être négligées et l'équation régissant la population neu-tronique (ou les �ux neutroniques) dans le réateur est l'équation du transport ou l'équation deBoltzmann qui s'érit sous la forme intégro-di�érentielle (intégrale par rapport aux variables vet −→Ω , di�érentielle par rapport aux variables −→r et t) :bilan︷ ︸︸ ︷
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−→
Ω , t) (1.3)Le terme fuites orrespond aux déplaements (ou fuites) des neutrons de vitesse v (à dvprès), de diretion −→

Ω (à d2Ω près) qui traversent la surfae dS de l'élément de volume d3rpendant l'intervalle de temps dt ; le terme disparitions par hos orrespond aux disparitions desneutrons de l'élement d3rdvd2Ω par ho (absorption ou transfert vers une autre vitesse ou uneautre diretion) pendant dt, ave Σt qui désigne la setion e�ae marosopique de transfert ; leterme apparitions par hos orrespond aux apparitions des neutrons dans l'élément d3rdvd2Ωpar ho (lorsque le ho n'est pas une absorption) pendant dt, ave Σs qui désigne la setione�ae marosopique de di�usion ; et le terme soures de neutrons désigne l'ensemble desneutrons produits par le réateur ou par une soure extérieure pendant dt. Dans un réateuren fontionnement, la prinipale soure de neutrons orrespond aux neutrons émis par �ssion.On distingue les neutrons "prompts" produits instantanément après la �ssion, et les neutrons"retardés" émis de façon di�érée par désintégration des noyaux radioatifs (produits de �ssion).L'existene et l'uniité d'une solution à l'équation du transport sur un domaine D néessite laonnaissane des onditions initiales et des onditions aux limites du domaine. Ensuite, plusieurshypothèses sont généralement admises pour simpli�er et résoudre l'équation :8



1.3. Le transport des partiules neutres� l'hypothèse que les setions e�aes marosopiques sont indépendantes du temps (e quiest valide ar leurs variations sont en e�et toujours très lentes omparées au temps de viedes neutrons dans le réateur) :
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) (1.5)� l'hypothèse d'un milieu isotrope selon laquelle on onsidère que la setion e�ae totalene dépend pas de la diretion −→
Ω , et la setion di�érentielle de di�usion ne dépend que desosinus de l'angle formé par les diretions d'arrivée et de départ ('est une approximationaeptable sahant que la taille des grains de la struture ristalline des omposés métal-liques du réateur est négligeable devant la distane moyenne parourue par un neutronentre deux hos suessifs) :
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) (1.7)� l'hypothèse d'un régime stationnaire ou indépendant du temps est adoptée dans le asd'étude du fontionnement normal d'un réateur à l'état ritique : le premier terme bilande l'équation 1.3 est alors nul et le terme soure est exprimé à l'équilibre des émissionsprompts et retardés. On véri�e alors que l'hypothèse d'état ritique est orrete lorsque lefateur de multipliation e�etif, 'est à dire le rapport du nombre de neutrons qui naissentpar �ssion sur le nombre de neutrons qui disparaissent, est exatement égal à 1.1.3.2 Le phénomène d'autoprotetionLes odes de alul déterministes (tels que Apollo2) font appel à une disrétisation de lavariable énergie et par onséquent e�etuent la résolution "multigroupe" de l'équation de Boltz-mann. Cette partiularité impose la onstitution de bibliothèques de setions e�aes multi-groupes alulées à partir des évaluations standards, 'est à dire des bibliothèques de setionse�aes pontuelles. La réation de bibliothèques multigroupes est rendue déliate par l'existenedu phénomène d'autoprotetion des résonanes de setions e�aes. A l'énergie des résonanes,la setion e�ae prend brutalement des valeurs très élevées, e qui signi�e que les neutronssont absorbés par le noyau et disparaissent, si bien que le �ux neutronique à tendane à se reu-ser ; "Plus la setion e�ae dans la résonane est élevée, plus la dépression du �ux que elle-iinduit est marquée : la résonane se protège elle-même, permettant de parler d'un phénomèned'autoprotetion" [1℄. Autrement dit, les setions e�aes multigroupes doivent tenir omptede e phénomène de dépression du �ux pour que l'approximation multigroupe onserve les tauxde réation. Aussi, la setion e�ae multigroupe notée σg
i,j, ave i l'isotope ible, j le type desetion et g le groupe d'énergie du neutron inident, est dé�nie omme :
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(1.8)ave φ le �ux neutronique de pondération et σi,j la setion e�ae pontuelle. Selon ette dé�ni-tion, les setions e�aes multigroupes alulées ne sont pas indépendantes de la géométrie du9



Chapitre 1. Généralités sur les équations de transport et d'évolutionproblème à ause du �ux de pondération qui dépend de l'espae. Il est don impossible de réerune fois pour toutes des bibliothèques qui soient indépendantes de la géométrie : les setionsrésonantes multigroupes doivent être déterminées avant haque alul.1.3.3 La méthode de Monte-CarloCette méthode, qui est fondée sur le tirage d'évènements aléatoires, s'appuie sur la onnais-sane des lois de probabilité régissant les interations et le transport des partiules dans lamatière : elle utilise don les mêmes données nuléaires que les méthodes déterministes saufqu'auune approximation n'est onsentie :� Utilisation de setions pontuelles en énergies (pas d'approximation multigroupe ni deformalisme d'autoprotetion) ;� Desription de la géométrie à partir d'un maillage physique (pas d'homogénéisation géo-métrique de milieux di�érents ni de maillages basés sur les régions de �ux plats).Le résultat d'une simulation Monte-Carlo visant à aluler un paramètre noté u est une valeurmoyenne u (obtenue sur l'ensemble des N histoires simulées) d'éart type σ proportionnel à
1/

√
(N) . Lorsque N tend vers l'in�ni, le théorème entral limite permet de dé�nir des intervallesde on�ane à 1σ et 2σ tels que P (u− σ < u < u + σ) =68% et P (u− 2σ < u < u + 2σ) =95%.La méthode la plus simple pour réduire l'éart-type et avoir un intervalle de on�ane aeptableonsiste à simuler plus d'histoires, mais ela requiert davantage de temps de alul et pour ertainsproblèmes ela ne su�t pas. Il existe plusieurs modèles de simulation : la façon la plus simpleet naturelle de simuler le transport des partiules par la méthode de Monte-Carlo est d'utiliserle modèle dit "analogue". Ce modèle s'attahe à une desription évènement par évènement dutransport des partiules (de manière "analogue" à la réalité). Il permet d'e�etuer le tiragealéatoire des partiules en s'appuyant sur les probabilités "naturelles" de haque évènement.Le modèle de transport analogue par la méthode de Monte-Carlo donne de bonnes estimationsà la ondition qu'il y ait une fration importante des partiules simulées qui ontribuent aurésultat reherhé. Ce n'est bien souvent pas le as et il existe heureusement d'autres modèles deprobabilité -quali�és de "non-analogues"- qui permettent de palier à ette di�ulté en réduisantsigni�ativement la variane des estimations. Les tehniques de rédution de variane (biaisages)privilégient ertaines histoires en leur a�etant des poids statistiques plus importants et enréajustant les résultats obtenus en onséquene. Il existe de nombreuses tehniques de rédutionde variane parmi lesquelles on peut iter la roulette russe (et...). Nous ne détaillerons pasdavantage ii les aratéristiques d'une simulation Monte-Carlo du transport des neutrons : nousrenvoyons le leteur aux référenes [3℄ et [4℄ pour plus d'informations. Les prinipaux odesde transport de partiules de l'industrie nuléaire utilisant ette méthode "stohastique" sontMCNP [5℄ et TRIPOLI4 [6℄ qui seront largement employés dans notre étude. Si la méthode deMonte-Carlo est une référene en termes de préision pour les aluls au temps t = 0, elle demeuregénéralement trés onéreuse en termes de temps de alul. De plus, auun alul en évolution n'estréalisable. En e�et, lorsqu'on herhe à oupler un ode Monte-Carlo 3D à un ode d'évolution,on est onfronté au problème de la propagation de l'erreur statistique ommise sur le �ux pourla résolution des équations de Bateman, en partiulier lorsque le nombre de régions qui évoluentest important.1.3.4 La méthode d'atténuation en ligne droiteLa méthode d'atténuation en ligne droite est un modèle permettant de traiter de manièresimpli�ée la propagation des gamma dans la matière. Le prinipe de ette méthode onsiste à10



1.4. Notions sur le transport des partiules hargéesmultiplier le �ux sans ho des gamma provenant diretement de la soure ave une atténuationexponentielle par un fateur synthétique appelé "fateur d'aumulation" (ou "build-up fator"en anglais) qui permet de tenir ompte de la ontribution des gamma di�usés dans la matière.Cette méthode permet don de faire l'éonomie d'un alul expliite du �ux en tout point del'espae. Si l'on onsidère une soure polyinétique de gamma spatialement distribuée de densité
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−→
Ω) (nombre de gamma émis par unité de temps au point −→r0 , par unité de volume, àl'énergie E par unité d'énergie, dans la diretion −→

Ω par unité d'angle solide). Le �ux sans ho φ0est la solution du transport de partiules neutres en milieu purement absorbant (non di�usant)qui s'érit :
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(
‖−→r − −→

r′ ‖, E
) est la setion e�ae marosopiquetotale à l'énergie E au point situé à la distane ‖−→r − −→
r′ ‖ du point de alul −→r . La méthoded'atténuation en ligne droite onsiste à érire le �ux omme le produit du �ux sans ho φ0 parle fateur d'aumulation approprié pour tenir ompte des photons di�usés :
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)] est le fateur d'aumulation assoié au �ux φ à l'énergie E d'un gammaémis par la soure et orrespondant à la traversée de tous les milieux existant entre un pointde la soure −→r0 et le point de alul −→r . η(E) = Σt(E,Z)ρ désigne le nombre de longueursde relaxation ave Σt(E,Z) la setion e�ae marosopique des gamma d'énergie E pour unmatériau de numéro atomique Z, et ρ est l'épaisseur de matériau traversé. En pratique, efateur d'aumulation est tabulé une fois pour toutes en fontion des di�érents paramètres et ilest obtenu par résolution de l'équation de Boltzmann à l'aide d'une méthode exate déterministe(SN) ou stohastique (Monte-Carlo).La méthode d'atténuation en ligne droite est très rapide. Elle est surtout utilisée en spe-trométrie gamma pour évaluer les orretions d'auto-absorption dans les objets mesurés (sansfateur d'aumulation) ou en alul de radioprotetion pour l'évaluation de débit de dose. L'éva-luation du fateur d'aumulation demeure ependant entahé d'importantes inertitudes quantà la modélisation de la di�usion des milieux traversés, 'est pourquoi ette méthode n'a pas étéutilisée dans e travail.1.4 Notions sur le transport des partiules hargéesLorsque les dimensions du déteteur ou de l'éhantillon sont petites par rapport à la distaned'arrêt des életrons (typiquement de l'ordre du mm à 1 MeV), il est néessaire de simulerexpliitement le transport des életrons au travers du matériau pour évaluer le dép�t d'énergie11



Chapitre 1. Généralités sur les équations de transport et d'évolution(voir hapitre ADAPh �7.4). Le transport des életrons est fondamentalement di�érent de eluides partiules neutres (neutrons ou photons). Les interations neutroniques ou photoniques sontdes interations à très ourte portée, es partiules suivent don une trajetoire libre d'un sited'interation à un autre. Au ontraire les életrons subissent une interation Coulombienne àlongue portée ave les életrons et les noyaux du matériau tout au long de leur trajet. Parexemple une perte d'énergie de 0.5 MeV à 0.0625 MeV dans de l'aluminium est e�etuée en unetrentaine de ollisions dans le as d'un neutron, une dizaine dans le as d'un photon et environ 105pour un életron. La modélisation du transport d'életron ollision par ollision n'est en généralepas réalisable. Di�érents modèles théoriques de la perte linéique d'énergie et de ses �utuations(aussi bien énergétiques qu'angulaires) ont été établis sur la base d'un nombre d'interationsstatistiquement important pour une perte d'énergie δE (ou une distane parourue δx). Lamodélisation Monte-Carlo du transport d'un életron est don une suite de pas élémentairesorrespondant à une perte d'énergie δE donné par 〈
dE
dx

〉
δx ; à l'issue de haque pas, l'énergie etla diretion de l'életron sont orrigés par les termes de �utuations aléatoires énergétiques etangulaires. Dans es onditions, on omprend que le temps de alul pour modéliser le transportd'életron soit beauoup plus important que dans le as des neutrons et des photons. C'estpourquoi au hapitre 9, nous serons amenés à modéliser le dép�t d'énergie életronique surun motif de taille réduite en mode gamma-életron à partir d'un alul ÷ur neutron-gamma,puisqu'un alul neutron-gamma-életron est irréalisable.1.5 Equations d'évolutionLa omposition des milieux irradiés évolue dans le temps par le biais des réations nuléaireset des phénomènes de déroissane radioative. Les onentrations Ni(t) au ours du temps t desnoyaux radioatifs d'espèes i satisfont à un système d'équations di�érentielles linéaires oupléesappelées équations de Bateman qui s'érivent d'une façon générale sous la forme :

dNi(t)

dt
= Bi +

∑

j 6=i

Cij · Nj(t) − Cii · Ni(t) (1.11)où le oe�ient Cij désigne le taux de transmutation du noyau d'espèe j en un noyau d'espèe isuite à un proessus de déroissane radioative ou bien à une réation nuléaire, le oe�ient Ciidésigne le taux de disparition d'un noyau d'espèe i, tous proessus physiques onfondus, et leoe�ient Bi désigne un terme soure onstant par palier d'irradiation et alimentant le nuléide
i. L'équation 1.11 peut être réérite sous une forme plus spéi�que selon que l'on s'interesse àl'évolution des produits de �ssion, des noyaux lourds, des produits d'ativation ou de spallation[7℄. On s'intéresse plus partiulièrement à l'évolution des onentrations de produits de �ssion quiontribuent prinipalement aux émissions photoniques dîtes retardées. Dans e as, on exprime(pour un seul isotope �ssile) :

Bi = Nf · σf · φ · Yfi (1.12)
Cij = λij + σij · φ (1.13)
Cii = λi + σi · φ (1.14)ave Nf le nombre de noyaux �ssiles, σf la setion e�ae de �ssion, φ le �ux neutronique, Yfile rendement de �ssion de l'isotope i, λij la onstante de déroissane radioative de l'isotope jvers l'isotope i, σij la setion e�ae de la réation de j vers i, λi la onstante de déroissane12



1.5. Equations d'évolutionradioative de l'isotope i, et σi la setion e�ae d'absorption de l'isotope i. Il existe di�érentesméthodes de résolution des équations de Bateman : une méthode analytique qui s'appuie surun développement de la solution sur une base de fontions exponentielles déroissantes et desméthodes numériques de type Runge-Kutta au quatrième ordre. Nous allons développer les solu-tions analytiques pour quelques as partiuliers et l'on pourra se reporter à la référene [7℄ pourdavantage d'informations, notamment sur les méthodes numériques.Le spetre d'émission des gamma retardés à l'instant t , D(Eγ , t) , s'exprime à partir desdonnées λi de déroissane, des onentrations N i(t) au temps t , des énergies moyennes E
i
γd'émission gamma et des spetres normalisés de gamma retardés di(Eγ) de l'ensemble des pro-duits de �ssion :
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i
γdi(Eγ) (1.15)La somme de l'expression préédente s'étend à l'ensemble des produits de �ssion. Les systèmesd'équations di�érentielles de Bateman régissent l'évolution de la onentration N i(t) des produitsde �ssion, des noyaux lourds et des produits d'ativation. Deux méthodes de résolution deséquations de Bateman ont été implémentées dans le module d'évolution PEPIN2 du formulaireDARWIN : une méthode analytique basée sur un développement de la solution sur une basede fontions exponentielles déroissantes et une méthode numérique de type Runge-Kutta du4ième ordre. Les systèmes di�érentiels ainsi que leurs méthodes de résolution sont exposés dansla notie de prinipe du formulaire DARWIN [7℄ à laquelle on se réfèrera pour plus d'expliations.1.5.1 Solutions analytiquesL'hypothèse selon laquelle la haîne de �liation est supposée ne ontenir auun hemin fermépermet d'ordonner les nuléides de manière à e que le alul du i-ième nuléide ne fasse intervenirque des nuléides déjà alulés. On reherhe une solution générale sous la forme d'une sérieexponentielle. Sahant que Ni(t) tend vers une valeur de saturation N s

i lorsque t → ∞, on pose :
Ni(t) = N s

i −
i∑

j=1

Kij · e−Cjjt (1.16)ave N s
i et Kij à déterminer. En dérivant l'équation 1.16 et en reportant dans l'équation 1.11,on obtient une expression qui, pour t → ∞, donne :
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) si Cii 6= 0 (1.17)Pour t = 0, on suppose Ni(0) = N0
i , que l'on reporte dans l'équation 1.16, pour obtenir :
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Cik · Kkj si Cii 6= Cjj pour j < i (1.19)13



Chapitre 1. Généralités sur les équations de transport et d'évolutionDans le as partiulier ou Cii = 0, 'est le as des noyaux stables, on herhe plut�t une solutionde la forme :
Ni(t) = N s

i −
i−1∑

j=1

Kij · e−Cjj t + Pii · t (1.20)et on proède de la même façon que préédemment pour obtenir :
Kij = − 1
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Kii = Bi +
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j (1.22)

N s
i = N0

i +
i−1∑

j=1

Kij (1.23)Ces résolutions de l'équation de Bateman supposent que les Cij sont indépendants du temps etdon que le �ux est indépendant du temps. Pour véri�er ette hypothèse, il su�t de disrétiserles variations de puissane dans le temps en petits paliers d'irradiations sur lesquels on peutrésoudre les équations de Bateman ar le �ux est onstant.Au ours du refroidissement, le �ux est nul, don la soure de prodution des nuléides Bidevient nulle et les expressions se simpli�ent : Bi = 0, Cij = λij et Cii = λi ; l'équation deBateman devient :
dNi(t)

dt
=

∑

j=1i−1

λij · Nj(t) − λi · Ni(t) (1.24)Dans le as des nuléides instables, on peut démontrer par réurrene que la solution est alors :
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Kii = −N0
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Kij (1.27)et dans le as des nuléides stables :
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1.6. Aperçu général des méthodes de résolution et des odes de alul assoiés1.6 Aperçu général des méthodes de résolution et des odes dealul assoiésPour résoudre numériquement l'équation du transport, on peut avoir reours à des méthodesprobabilistes de type Monte-Carlo [4℄ ou bien à des méthodes déterministes qui font appel à dif-férentes disrétisations des variables d'énergie et d'espae telles que les méthodes des probabilitésde première ollision Pij [8℄, les méthodes dîtes d'ordonnées disrètes (SN, di�érenes �nies, ...)[9℄ ou les méthodes des aratéristiques [10℄. La méthode stohastique de Monte-Carlo s'opposeaux méthodes déterministes par le fait qu'auune disrétisation spatiale, angulaire ou énergétiquen'est onsentie lors de la résolution de l'équation du transport. Le respet de la réalité physique,en termes de géométrie du problème, de omposition des matériaux et de lois mirosopiquesdérivant les interations neutrons-noyaux, onfère à ette méthode son aratère de référene(pas de prise en ompte de l'autoprotetion ave les setions pontuelles). Cependant, l'utilisa-tion de es di�érentes méthodes reste parfois pénalisée par des temps de aluls trop importants,si bien qu'il peut être avantageux d'e�etuer enore d'autres approximations (toutes basées surdes onsidérations physiques), omme par exemple l'approximation de la di�usion [11℄ pour leas des neutrons, ou la méthode d'atténuation en ligne droite [12℄ pour le as des photons.Ainsi les équations du transport et de l'évolution, qui sont les équations fondamentales de laneutronique et de la photonique, ont fait l'objet de nombreux travaux d'analyse numérique quisont à l'origine du développement de di�érents odes de alul des réateurs :� APOLLO2 est le ode de alul français de transport des réateurs thermiques, notammentdes ÷urs de REP (Réateurs à Eau Pressurisée), développé dans le adre d'un aord departenariat entre le CEA, EDF et AREVA-NP. Ce ode de alul 2D prend en omptel'évolution des milieux par résolution des équations de Bateman à l'aide de méthodesnumériques de type Runge-Kutta (voir �1.5). Il est basé sur une arhiteture modulaire etintègre les di�érentes méthodes de résolutions déterministes que l'on a évoquées plus haut.� TRIPOLI4 est le ode de transport Monte-Carlo polyinétique multi-partiules françaisdéveloppé au CEA.� MCNP est le ode de transport Monte-Carlo polyinétique multi-partiules amériain.� CRONOS2 [13℄, développé au CEA, est un ode de alul par éléments �nis permettant larésolution 3D de l'équation de la di�usion des neutrons, et qui prend en ompte (de façonouplée) l'évolution des milieux par résolution des équations de Bateman.� PEPIN2 est un module du formulaire DARWIN [7℄ permettant de résoudre les équationsde Bateman régissant l'évolution temporelle des noyaux radioatifs en utilisant à la foisdes solutions analytiques et des méthodes numériques de type Runge-Kutta.� MERCURE [14℄ est un ode de alul de radioprotetion, développé au CEA, utilisantl'approximation de la méthode d'atténuation en ligne droite pour résoudre le problème dutransport des photons.
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Chapitre 2. Etat et limitations de la modélisation des dommages dans les matériauxLe oeur du RJH est spéialement onçu pour aueillir un maximum de dispositifs expé-rimentaux qui béné�ient d'une exposition importante et parfaitement ontr�lée aux �ux neu-troniques. On privilégie notamment une forte intensité du �ux de neutrons rapides au niveaude es dispositifs pour soumettre des éhantillons tests de matériaux à des doses d'irradiationimportantes. Le ahier des harges fontionnel du RJH [15℄ spéi�e des besoins en termes deniveau d'endommagement supérieurs à 15 dpa (déplaements par atome) par an. L'idée des ex-périenes d'irradiation est d'aélérer le proessus de vieillissement du matériau et de simuler enpeu de temps les dommages qu'il pourrait reevoir pendant toute une vie dans un réateur depuissane. Cela permet d'antiiper le remplaement des pièes irradiées et de dé�nir la durée devie des entrales nuléaires. Ainsi, les aiers de uve des entrales du par nuléaire atuel fontl'objet d'une surveillane attentive pour des raisons évidentes de séurité. Les �lières de réa-teurs du futur expriment aussi des besoins en termes de développements tehnologiques et dequali�ation de matériaux et de systèmes sous irradiation. Cependant, les méanismes d'endom-magement sont très omplexes et font intervenir de nombreux phénomènes qui sont loin d'êtreparfaitement ompris et maîtrisés. L'un des enjeux du RJH sera de pouvoir piloter en tempsréel des séquenes expérimentales innovantes de mesure en ligne des e�ets umulés de l'irradia-tion neutronique et des ontraintes méaniques selon di�érentes onditions de température et deorrosion. La réalisation de es expérienes omplexes et plus généralement l'aquisition d'uneonnaissane expérimentale des méanismes élémentaires d'endommagement des matériaux sousirradiation s'insrit bien sûr en ohérene ave le développement des outils de simulation nu-mérique qui intègrent es résultats expérimentaux pour améliorer notre apaité expliative etpréditive vis à vis des situations réelles.Dans e hapitre, on présente brièvement les méanismes élémentaires de l'endommagementdes matériaux sous irradiation et les e�orts de modélisation qui leur sont onsarés. La faiblessedes modèles atuels, leurs domaines d'appliabilités restreints et leurs aratères empiriques sontmis en exergue : la di�ulté est de pouvoir établir des liens théoriques entre les phénomènesélémentaires ayant lieu à l'éhelle mirosopique et leurs onséquenes globales à l'éhelle ma-rosopique. Nombre de paramètres sont à prendre en ompte, et parmi eux, la température desmatériaux et les onditions d'éhau�ements nuléaires jouent un r�le fondamental.2.1 Les défauts ristallinsLa plupart des matériaux présentent une struture atomique ristalline. Au dessus du zéroabsolu, un matériau solide n'est jamais un ristal parfaitement ordonné : il ontient toujours unemultitude de défauts. Les di�érents types de défauts ristallins sont :les défauts thermiques : les atomes vibrent autour de leur position moyenne et ette agita-tion thermique génère un type partiulier de défauts appelés phonons qui sont responsablespar exemple de la diminution de la ondutivité életrique des métaux lorsque la tempé-rature roît (di�usion des életrons par les phonons) et qui jouent aussi un r�le dans laondutivité thermique (di�usion des phonons par d'autres phonons) ;les défauts életroniques : un dopage par un élément étranger induit des niveaux d'énergied'impuretés (életrons ou trous életroniques) qui se logent dans la bande interdite ;les défauts atomiques : dans l'approximation du modèle des sphères dures, les défauts ato-miques élémentaires sont des launes, des interstitiels, des disloations, des joints de grains,des interfaes qui peuvent s'assoier pour former des défauts plus omplexes omme les bi-launes, les trilaunes, les pores (de gros amas de launes). Ce sont es défauts qui sont18



2.2. Vieillissement et endommagement des matériaux spéi�ques des entrales nuléairesresponsables de la dégradation des propriétés méaniques d'un matériau (élastiité, moduled'Young).Nous nous intéressons plus partiulièrement aux défauts atomiques pontuels qui sont des per-turbations de la périodiité ristalline dont la dimension est elle des distanes inter-atomiques,'est à dire de l'ordre de l'angström. La laune orrespond à un manque d'atome en un sitenormal du réseau et l'interstitiel est un atome plaé en insertion dans le réseau. Un ensemblelaune plus intertitiel produit simultanément onstitue une paire de Frenkel. De nombreuses re-ombinaisons de paires de Frenkel se produisent spontanément par migration des défauts jusqu'àe qu'un équilibre thermodynamique s'instaure. La température joue un r�le fondamental danses reombinaisons. La onentration de es défauts à l'équilibre peut être déterminée par les loisde la méanique statistique :
N ∝ exp

(
− ∆H/kT

) (2.1)ave k la onstante de Boltzmann, ∆H l'enthalpie de formation du défaut et N la onentrationde défauts à l'équilibre. Il existe di�érents modèles théoriques qui permettent de déterminer lesenthalpies de formation et de migration des di�érents défauts. Nous reviendrons plus en détailssur et aspet thermodynamique dans le adre des prinipes physiques de mesure par déteteursthermoluminesents (hapitre 7), où l'on s'intéressera en partiulier aux inétiques de réationset de reombinaisons des défauts életroniques dans un ristal.2.2 Vieillissement et endommagement des matériaux spéi�quesdes entrales nuléairesLe vieillissement des matériaux, 'est une modi�ation des propriétés physiques ou méa-niques en fontion du temps due à une formation irréversible de défaut atomique. Cette modi�-ation est d'abord mirosopique puis elle devient marosopique selon des proessus d'évolutionsomplexes. Couplé au temps, di�érents paramètres provoquent une forme d'endommagement par-tiulière des matériaux : la température un vieillisement thermique, l'environnement himique laorrosion, l'irradiation une fragilisation et la harge méanique un vieillissement sous ontrainte.Ces paramètres peuvent se umuler dans le temps, mais dans tous les as, le phénomène debase de l'endommagement est un déplaement des atomes qui provoque un réarrangement de lastruture ristalline.2.2.1 Vieillissement thermique et méaniqueL'expériene a montré qu'une fragilisation des aiers inoxydables onstituant les oudes desiruits de refroidissement du iruit primaire dans une entrale nuléaire REP pouvait se pro-duire après des maintiens de longue durée à la température de 300�C. Les examens et expertisesréalisées ont montré que la fragilisation était liée à une teneur importante en Mo et également àd'autres éléments d'addition de l'alliage omme par exemple la teneur en hrome. Les méanismesde la fragilisation des alliages sont omplexes et demandent des études très approfondies.2.2.2 Vieillissement sous irradiationFragilisation sous irradiationLes neutrons de hautes énergies émis par �ssion interagissent fortement ave les noyaux ato-miques des matériaux onstitutifs du réateur : durant leurs parours, ils èdent une partie de19



Chapitre 2. Etat et limitations de la modélisation des dommages dans les matériauxleur énergie par hos suessifs jusqu'à se retrouver en équilibre thermique ave les atomes dumilieu (s'ils n'ont pas été apturés avant). Au ours de son ralentissement, un neutron ommu-nique à l'atome hoqué une énergie plus ou moins importante et provoque, si ette énergie estsu�sante, le déplaement de l'atome hors de son site ristallin. L'atome déplaé devient à sontour projetile et se ralentit par ollisions ave d'autres atomes dans le réseau : il en résulteune asade de déplaements. Ce phénomène est instantanée : en quelques pio seondes, sur unvolume de quelques dizaines d'angström de rayon, un millier d'atomes hangent de sites ristal-lins, une dizaine de sites restent vaants (launes) et les atomes orrespondants s'insèrent dansle réseau (interstitiels). Sous l'e�et de l'agitation thermique, es défauts pontuels hangent desites et l'éhelle de temps de es réarrangements est la miroseonde. Par es méanismes miro-sopiques de déplaements d'atomes et de réarrangements du réseau ristallin, l'irradiation enréateur provoque à long terme des dommages ertains qui se manifestent par une dégradationdes propriétés physio-himiques et de la tenue méanique des matériaux. Un exemple importantde ette forme d'endommagement est la fragilisation des aiers de uve des réateurs.A �té des dommages réés par les atomes de reul dans la struture ristalline, il fautprendre en ompte également les dommages assoiés aux réations nuléaires de transmutation(qui hangent la nature du noyau de l'atome) et les réations nuléaires produisant du gaz(hélium, gaz de �ssion qui peuvent onduire au gon�ement du matériau).Aélération de la orrosion sous irradiationNous pouvons mentionner que l'irradiation aroît la vitesse de orrosion : en e�et, il sembleque la réation de défauts pontuels sous irradiation, par exemple des launes d'oxygène, favorisela di�usion de l'oxygène dans l'oxyde, e qui aélère la vitesse de orrosion. Prenons l'exemplede la orrosion des gaines de ziraloy ontenant le ombustible nuléaire (UO2) dans un REP.Les pastilles de ombustible sont on�nées dans des tubes en ziraloy regroupés en assemblage.Le tout baigne dans de l'eau sous pression (150 bars) à une température voisine de 300�C. Leziraloy s'oxyde selon le shéma :
Zr + 2H2O → ZrO2 + 2H2 (2.2)Une partie de l'hydrogène libéré par la réation se dissout partiellement dans le métal à haudet y préipite à froid sous forme d'hydrures. La orrosion des gaines dépend du temps et de latempérature. La ouhe d'oxyde roît ave le temps ; ette ouhe d'oxyde diminue les éhangesthermiques ave l'eau de refroidissement et diminue également la résistane méanique de lagaine. Cette forme d'endommagement est l'élément limitant la durée de vie des assemblagesombustibles.2.3 Méthodes de simulationIl est possible de simuler les phénomènes d'endommagement par des méanismes d'intera-tions à l'éhelle atomique. Les simulations s'appuient sur la dé�nition d'une struture ristallined'empilement d'atomes et sur la dé�nition d'un potentiel d'interation entre es atomes. L'évo-lution de e matériau numérique dans le temps, en fontion des solliitations qu'il subit, peutêtre déterminée par deux types de méthode :la méthode de dynamique moléulaire qui repose sur l'équation lassique du mouvementet la onnaissane des fores qui s'exerent sur haque atome à haque instant ;20



2.3. Méthodes de simulationla méthode de Monte-Carlo qui onsiste shématiquement à simuler l'aeptabilité (du pointde vue de l'énergie interne du matériau) d'une on�guration résultant de la permutationaléatoire de deux atomes.Ces deux méthodes permettent de simuler à l'éhelle atomique les phénomènes omplexes deasades de déplaements ou de formation de préipités dans les alliages. Cependant, il n'existepas de loi universelle marosopique qui permette de prévoir le omportement des matériaux. Al'éhelle des distanes de parours des neutrons dans le ÷ur d'un réateur, il existe di�érentsparamètres neutroniques qui peuvent être orrélés à l'endommagement marosopique onstatépar les métallurgistes et les méaniiens :� la �uene des neutrons d'énergies supérieures à 1 MeV,� l'indie neutronique appelé dpa (déplaements par atome).La �uene des neutrons supérieure à 1 MeV est déterminée, omme son nom l'indique, à partirdu �ux neutronique. Le nombre de déplaements par atome par seonde (dpa · s−1) est un indieneutronique alulé à partir du �ux de neutrons et d'une setion e�ae dite de réation dedommage. Cette notion de taux de réation de dommage mérite d'être expliitée davantage :'est l'objet du paragraphe suivant.2.3.1 Notion de dpaLorsque T , l'énergie inétique du neutron transmise à l'atome est faible, inférieure à Ed,l'énergie seuil de déplaement de l'atome (40 eV pour le fer), l'atome ible est mis en mouvementmais reste dans son site : il transmet son énergie en agitant les atomes voisins, ela orrespondà un éhau�ement loal. Mais si l'énergie transmise est très grande devant Ed, l'atome éjetéprend le nom de primaire (pka Primary Knoked Atom). Il va transférer par hos suessifs sonénergie aux atomes adjaents et provoquer une asade de déplaements.Selon le modèle des ollisions atomiques de Lindhard (interation élastique de type sphèredure)[16℄, on évalue le nombre d'atomes déplaés Nd par un primaire d'énergie T à :
Nd = L(T ) · T

2Ed
(2.3)A partir de la théorie de Thomas-Fermi, Lindhard a alulé une fontion L(T ) qui représenteune e�aité de transfert de l'énergie inétique du primaire aux atomes d'une asade. Cettee�aité tient ompte de la perte d'énergie due aux phénomènes d'exitations életroniques etd'ionisations. L'expression de ette fontion est donnée i-dessous :

L(T ) =
1

1 + k · g
(
ǫ(T )

) (2.4)
g(ǫ) = ǫ + 0.40244ǫ3/4 + 3.4008ǫ1/6 (2.5)

k = 0.1667Z
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√
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(2.7)où abohr est le rayon atomique de Bohr, A1 et Z1 sont la masse et le nombre atomique du primaireinident et A2 et Z2 sont la masse et le nombre atomique des atomes du réseau et e est la harge21



Chapitre 2. Etat et limitations de la modélisation des dommages dans les matériauxde l'életron.Introduisons la onstante de struture �ne :
α =

e2

h̄c
≈ 1

137
(2.8)ave h̄ la onstante de plank réduite et c la élérité de la lumière dans le vide. Par dé�nition,on a :

abohr =
1

α

h̄

mc
(2.9)et don :

abohr

e2
=

1

α2

1

mc2
(2.10)Si T est exprimé en MeV,

abohr · T
e2

≈ 1372 · T

0.511
(2.11)est sans dimensions. Prenons pour appliation numérique l'exemple du fer monoatomique : Z1 =

Z2 = 26 et A1 = A2 = 56. On onsidère une énergie moyenne des neutrons rapides de 100 keV.Si on assimule l'énergie du primaire T à l'énergie de reul d'une ollision élastique isotrope ('estune estimation enveloppe, on aurait pu onsidérer un as anisotrope ou une di�usion inélastique,de plus on néglige ii l'existene d'une énergie seuil de déplaement), on a (f les formules deinématique du �3.2.2) :
T =

2AE

(A + 1)2
=

2 · 56
572

· 0.1 ≈ 3.4 · 10−3 MeV et L(T ) ≈ 0.74 (2.12)Une approhe simpli�ée, le modèle NRT (Norgett, Robinson, Torrens [17℄) reommande en e�et :
Nd = β

T

2Ed
(2.13)ave un fateur d'e�aité β ≈ 0.8 qui tient ompte en moyenne de l'ensemble des paramètresmensionnés plus haut (et qui intègre les di�érentes interations neutroniques possibles). Pouronnaître le nombre de dpa à l'issue d'une irradiation entre l'instant t0 et l'instant t1, il su�td'évaluer le taux de primaires induits par le �ux Φ de neutrons pour l'énergie E desquels ononnaît les setions e�aes σX des interations X d'absorption et de di�usion, ainsi :

DPA =

∫ t1

t0

∫

E
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E, t

)
·
(∑
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σX

(
E

) ∫ Emax

Ed

P
(
E → E′/X

)
· ND

(
E′

)
dE′

)
dEdt (2.14)

P
(
E → E′/X

) est la densité de probabilité pour qu'un noyau de reul issu d'une interation Xave un neutron d'énergie E, ait une énergie E′. ND(E′) est le nombre d'atomes déplaés parun noyau de reul d'énergie E′. Ed est l'énergie seuil de déplaement. X désigne l'ensemble desréations de di�usions et d'absorptions, dominées prinipalement par les réations de di�usionélastiques. On peut ainsi dé�nir une setion e�ae dpa et un fateur dpa [18℄ [19℄ tels que :
σdpa =

∑

X

σX(E)

∫ Emax

Ed
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)
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)
dE′ (2.15)22



2.4. fragilisation sous irradiation : méanique de la ruptureet
fdpa(E) =

σdpa(E)

σtot(E)
(2.16)Préisons que le fateur dpa et la setion dpa ainsi dé�nis sont relatifs à un matériau monoato-mique donné. Le modèle présenté ne permet pas de aluler un nombre réel de déplaementsatomiques, en partiulier du fait qu'il ne tient pas ompte expliitement des températures d'ir-radiation ni des inétiques de reombinaisons assoiées. Il onvient de rappeler que le taux dedéplaement par atome est une notion "relative" qui permet d'évaluer les dommages d'irradia-tion, et en prinipe de orréler des irradiations réalisées dans des spetres di�érents, mais e tauxn'est pas une grandeur mesurable diretement [20℄[21℄.2.4 fragilisation sous irradiation : méanique de la ruptureEn Frane, le programme expérimental de surveillane de la fragilisation sous irradiation desaiers de uve REP onsiste à plaer, dès la oneption d'une entrale, des éprouvettes Charpy1au plus près du ÷ur (pour antiiper le vieillissement de la uve) et à leur faire subir (à intervallede temps régulier) des essais de résiliene dans une large gamme de températures. C'est par esessais de résilienes que l'on mesure l'énergie néessaire à la rupture et que l'on tente de remonterà une grandeur aratéristique de la résistane à la propagation d'un défaut, tel que la ténaité.Ces essais permettent d'établir une ourbe de transition fragile-dutile du matériau étudié. Pourmémoire, le domaine fragile d'un matériau intervient à basse température et se aratérise parune faible énergie à la rupture tandis que le domaine dutile intervient à haute température etnéessite une forte énergie à la rupture. Dans les onditions normales d'exploitation, l'aier de lauve est solliité dans son domaine dutile. Cependant, sous l'e�et de l'irradiation neutronique,la uve vieillit et tend à se fragiliser, e qui se traduit par un déalage de la température detransition fragile-dutile.

Fig. 2.1 � Déplaement de la température de transition dutile-fragile aratéristique de lafragilisation sous irradiation1Du nom de l'inventeur des essais de hos sur éprouvettes entaillées, Georges Charpy (1901), pour aratériserla fragilité des métaux. 23



Chapitre 2. Etat et limitations de la modélisation des dommages dans les matériauxAinsi, le ontr�le de la fragilisation des aiers de uve est e�etué par le suivi du déalage dela température de transition. Des lois empiriques ont été établies à partir des données expérimen-tales reueillies a�n de prévoir e déalage de température en fontion de quelques paramètrestels que la omposition himique du matériau et la �uene Φ>1MeV qu'il a reçu : e sont lesformules de prévision de la valeur moyenne (FIM) et de la valeur maximale (FIS) possibles en�C :
FIM =

(
17.3 + 1537

(
P − 0.008

)
+ 238

(
Cu − 0.08

)
+ 191 · Ni2 · Cu

)
·
(Φ(E > 1MeV

1019

)0.35(2.17)
FIS = 8 +

(
24 + 1537

(
P − 0.008

)
+ 238

(
Cu − 0.08

)
+ 191 · Ni2 · Cu

)
·
(Φ(E > 1MeV

1019

)0.35(2.18)ave :� FIM la valeur moyenne prévisionnelle du déalage de la température de transition dutile-fragile, exprimée en degrés Celsius ;� FIS la valeur maximale prévisionnelle du déalage de la température de transition dutile-fragile, exprimée en degrés Celsius ;� Φ > 1MeV la �uene de neutrons rapides, exprimée en n/cm2 ;� Cu la teneur massique en uivre ;� P la teneur massique en phosphore ;� Ni la teneur massique en nikel ;(sahant que si P<0.008 alors P-0.008=0 et si Cu<0.08 alors Cu-0.08=0). Ces formules sontdonnées à titre d'exemple pour montrer leur aratère empirique et leur domaine d'appliabi-lité restreint (f [22℄). L'établissement d'une orrélation résiliene-ténaité à partir de ritèresde la rupture est loin d'être un problème résolu, même si il existe aujourd'hui des développe-ments importants fondés sur des approhes plus loales de la modélisation qui permettent demieux dérire les méanismes élémentaires mis en jeu [23℄. L'essai Charpy, qui est très simple,reste méaniquement très omplexe à dérire. Le passage d'une modélisation mirosopique desphénomènes atomiques de déplaements d'atomes au sein de strutures ristallines à l'approheglobale et marosopique de la méanique énergétique de la rupture est un dé� pour la reherheatuelle et future sur les matériaux.2.5 Importane de la maîtrise des onditions d'éhau�ementLa détermination des onditions d'éhau�ements nuléaires fournit les paramètres qui sont àla base des aluls de thermique dont l'objet est d'établir des niveaux de température. L'enjeuest surtout de maîtriser les gradients de température au niveau des éhantillons de matériauxqui seront irradiés dans le futur réateur RJH. D'ailleurs, l'utilisation de fours dans les dis-positifs expérimentaux du RJH (on le verra par exemple pour les dispositifs de type Chouaau �4.3.8) est justement prévue pour réguler la température ('est à dire éviter des gradientstrop importants) de sorte que l'on puisse garantir des transitions de phase (dutile-fragile parexemple) uniformes dans les éhantillons de matériaux et que les expérienes puissent ainsi êtreorretement interprétées.
24
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Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesL'éhau�ement nuléaire, 'est à dire l'énergie alori�que dégagée dans un matériau soumisaux rayonnements nuléaires, orrespond à une augmentation du niveau d'équilibre de l'agitationthermique des életrons onstituant e matériau. Lors d'une réation nuléaire, une partie del'énergie produite est absorbée loalement par les partiules hargées (életrons, noyaux de reul,proton, alpha . . .), tandis qu'une autre partie de l'énergie est transportée hors du site de laréation par les neutrons et les photons émis. A leur tour, les neutrons et les photons interagissentave la matière et produisent un �ux de partiules hargées qui se ralentissent progressivementjusqu'à l'équilibre thermique de la matière. Nous allons dé�nir la notion de KERMA qui permetd'exprimer l'éhau�ement nuléaire dans les matériaux soumis à des �ux de partiules. Lesméanismes de dép�t d'énergie et les bilans énergétiques des di�érentes interations nuléairessont alors présentés brièvement. Comme la majeure partie de l'éhau�ement des éléments nonombustibles d'un réateur provient du rayonnement photonique, une analyse physique détailléedu dép�t d'énergie par les photons et une estimation préliminaire des inertitudes assoiées auxaluls d'éhau�ements gamma est présentée.3.1 Notion de KERMAL'éhau�ement nuléaire est évalué par une quantité dé�nie sous le nom de KERMA (KinetiEnergy Release in MAterials), notée K. Les aluls distinguent généralement le kerma neutron(noté Kn) et le kerma photon (noté Kp) qui expriment les deux prinipales omposantes del'éhau�ement des matériaux dans un réateur nuléaire :
K = Kn + Kp (3.1)En pratique le alul du kerma repose sur le alul des �ux de partiules (neutrons ou photonsobtenus par résolution de l'équation du transport), et la onnaissane des fontions réponsesd'éhau�ement (ou fateurs de kerma) spéi�ques aux matériaux onsidérés.

K =
∑

i

∑

j

ρi · kij

(
E

)
· Φ

(
E

) (3.2)ave :� ρi la densité du matériau i,� kij(E) le fateur de kerma du matériau i pour la réation j à l'énergie de la partiuleinidente E (homogène à une énergie fois une setion e�ae, d'unité eV.barns),� Φ(E) le �ux de partiules (neutrons ou photons) à l'énergie E (d'unité particules.cm−2)Le fateur de kerma d'un matériau i pour une réation j est simplement le produit de la setione�ae de la réation j par l'énergie inétique totale Eij emportée par les partiules hargées :
kij(E) = σij(E) · Eij(E) (3.3)La di�ulté prinipale pour aluler les fateurs de KERMA est de onnaître ave préisionl'énergie déposée loalement, 'est à dire Eij

(
E

) : soit elle est disponible diretement dansla bibliothèque de données nuléaires, soit elle est déduite en faisant le bilan énergétique desréations. Nous allons redé�nir la notion de KERMA pour les as partiuliers des neutrons etdes photons. Généralement, l'éhau�ement gamma représente 90% de l'éhau�ement nuléairetotal des strutures non ombustibles du ÷ur d'un réateur nuléaire.26



3.2. Les éhau�ements neutroniques3.2 Les éhau�ements neutroniques3.2.1 Le KERMA neutronLe alul du fateur de kerma neutron est omplexe à ause de la grande variété des réationsneutroniques et de l'émission possible de di�érentes partiules. La di�ulté est de aluler Eij(E)qui est l'énergie déposée loalement dans le matériau i par la réation j induite par le neutrond'énergie E. Eij représente la somme des énergies inétiques du noyau de reul, des partiuleshargées émises instantanément et des partiules hargées produites par déroissane radioativedu noyau ou par phénomène de onversion interne. Cette énergie des partiules hargées peut êtresoit diretement disponible dans les �hiers d'évaluations nuléaires, soit déduite de l'ensembledes informations présentes dans les �hiers d'évaluations nuléaires par la méthode du bilanénergétique des réations (appelée "Energy Balane Method" f [24℄,[25℄) :
kij(E) =

(
E + Qij − Eij,n − Eij,γ

)
· σij(E) (3.4)ave :� Qij le bilan d'énergie massique de la réation j sur un noyau du matériau i,� E l'énergie du neutron inident,� En l'énergie totale emportée en moyenne par les neutrons,� Eγ l'énergie totale emportée en moyenne par les photons.L'énergie totale emportée par les neutrons (En) ou les photons (Eγ) peut être alulée :� à partir des informations sur les spetres et multipliités d'émission présentes dans les�hiers d'évaluations et issus de mesures expérimentales,� du point de vue de la inématique des réations par les relations de onservation desmoments.Ces méthodes de alul peuvent être onfrontées les unes aux autres, elles sont omplémentaires etpermettent de véri�er globalement la bonne ohérene des données présentes dans les évaluations.3.2.2 Limites inématiquesLe ode NJOY (version 99.90) [25℄ permet de générer des �hiers de données nuléaires auformat voulu à partir des di�érentes évaluations. En partiulier, le module HEATR permet dealuler les fateurs de kerma neutron par la méthode du bilan énergétique et par les relationsde inématique. HEATR alule les maximums et les minimums inématiques des fateurs deKERMA et les ompare ave les résultats obtenus par bilans énergétiques des réations. Leslimites inématiques peuvent être alulées pour l'ensemble des réations possibles (�ssion, dif-fusions élastiques, di�usions inélastiques, aptures radiatives, (n,2n), (n,α), (n,p) et . . .). Pourobtenir l'ensemble des détails de aluls des limites inématiques de es réations, on se reporteraaux référenes [25℄, [26℄, [27℄ et [28℄ . L'analyse des équations lassiques de bilans d'énergie etde quantité de mouvement permet d'obtenir sur les proessus de di�usion notamment des ren-seignements partiulièrement utiles. Nous en présentons i-dessous quelques résultats essentielspour le as des di�usions élastiques et inélastiques et de la apture radiative.La di�usion élastiqueLa réation de di�usion élastique peut s'érire :

n + X → n + X (3.5)27



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesLe noyau reste dans son état énergétique fondamental. La di�usion élastique modi�e la diretionet la vitesse du neutron inident mais onserve l'énergie inétique totale du système. Par dé�-nition, auune donnée de prodution gamma n'est à prendre en ompte et le bilan énergétiquede la réation est nul (Q = 0). L'énergie moyenne du neutron di�usé est évaluée à l'aide de laformule suivante (f [29℄) :
En =

E
(
A + 1

)2 ·
(
1 + 2A · cos θ + A2

) (3.6)Du point de vue inématique, la seule ontribution au kerma neutron de di�usion élastique estle dép�t d'énergie inétique du noyau de reul :
ER =

2AE
(
A + 1

)2 ·
(
1 − cos θ

) (3.7)ave :� A le ratio de la masse du noyau ible sur la masse d'un neutron,� cos θ le osinus moyen de l'angle de di�usion dans le système du entre de masse.
cos θ =

∫ 1
−1 µσ

(
µ,E

)
dµ

∫ 1
−1 σ

(
µ,E

)
dµ

(3.8)ave :� µ = cos θ� σ la setion di�érentielle de di�usion élastique.La di�usion inélastiqueLa di�usion inélastique peut s'érire :
n + X → X∗ → n′ + X + γ (3.9)La di�usion inélastique s'e�etue ave formation intermédiaire d'un "noyau omposé" qui sedésintègre très rapidement (de l'ordre de 10−17s), en émettant un neutron, généralement di�érentdu neutron inident et en laissant le noyau résiduel dans un état exité. La di�usion inélastiqueonserve la quantité de mouvement et l'énergie totale du système, mais ne onserve pas l'énergieinétique, dont une partie se retrouve sous forme d'énergie d'exitation du noyau résiduel. C'estune réation à seuil : elle ne se produit que si le neutron inident a une énergie su�sante pour quel'énergie disponible soit supérieure à l'énergie du premier niveau exité du noyau ible. Dans leas de la di�usion inélastique, le bilan d'énergie totale exprime le partage de l'énergie inétiquedu neutron inident entre l'énergie inétique du neutron ré-émis, elle du noyau de reul etl'énergie d'exitation du noyau omposé. Il n'y a don pas onservation de l'énergie inétique etles modules des veteurs vitesse de haque neutron, avant et après le ho dans le référeniel duentre de masse, ne sont plus égaux (omme ils l'étaient dans le as de la di�usion élastique).Le noyau exité produit au ours de la di�usion inélastique émet généralement un ou plusieursphotons (si l'on ignore le phénomène de onversion interne) a�n de regagner l'état fondamental.La plupart du temps, les gamma sont émis instantanément (10−10 s). Dans le as de la di�usion28



3.2. Les éhau�ements neutroniquesinélastique disrète (émission d'une ou de quelques raies gamma loalisées), l'énergie du noyaude reul dans le système du laboratoire s'exprime par :
ER = E − E′ − Eλ (3.10)ave E l'énergie inétique du neutron inident, E′ l'énergie inétique du neutron di�usé dans lesystème du laboratoire et Eλ l'énergie du niveau exité onsidéré. L'énergie du neutron di�usés'érit alors :

E′ =
2AE

(
A + 1

)2

[A2 + 1

2A
−

(
A + 1

)
· Eλ

2E
+

√√√√
1 −

(
A + 1

)

A

Eλ

E
· cos θ

] (3.11)ave cos θ le osinus moyen de l'angle de di�usion dans le système du entre de masse. L'énergiede reul du noyau s'exprime don :
ER = E ·

2A ·
(
1 −

√

1 −

(
A+1

)

A
Eλ

E · cos θ
)

(
A + 1

)2 − Eλ

A + 1
(3.12)Dans le as de la di�usion inélastique ontinue (il y a su�samment de raies pour réaliser l'ap-proximation d'un spetre d'émission ontinu), le neutron seondaire est supposé émis de façonisotrope dans le système du entre de masse, (cos θ = 0) et l'énergie moyenne du noyau de reuldevient :

ER = E · 2A
(
A + 1

)2 − Eλ

A + 1
(3.13)ave Eλ l'énergie d'exitation moyenne du noyau. Les limites inématiques de minimum et demaximum sur le Kerma peuvent ainsi être dé�nies :

(
Ed

)

min
= ER (seule l'énergie de reul est transférée au matériau)

(
Ed

)

max
= ER +

(
Eλ

)

max
(toute l'énergie inétique du noyau de reul et despartiules di�usées est transférée au matériau) (3.14)ave ER l'énergie moyenne du noyau de reul obtenue par les équations 3.12 et 3.13 ; (

Eλ

)

maxla valeur moyenne maximale d'exitation du noyau ; Ed l'énergie déposée loalement et absorbéepar les partiules hargées.La apture radiativeLa apture radiative peut s'érire :
n + A

ZX → A+1
Z X∗ → A+1

Z X + γ (3.15)C'est l'absorption d'un neutron d'énergie E par un noyau qui devient exité et qui retourne àson état fondamental par l'émission d'une ou plusieurs raies gamma. L'énergie totale disponible29



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléaireslors de la réation de apture radiative est E + Q qui varie énormément ave les résonanes.Pratiquement toute ette énergie est émise sous forme de gamma si bien qu'il est parfois déliatde déduire l'énergie du noyau de reul (due à la ollision du neutron inident) par la formule dubilan énergétique ; en e�et, ER = E + Q− Eγ ≪ 1). C'est pourquoi, l'énergie du noyau de reullors de la apture radiative est alulée par onservation des moments. L'énergie de reul estla somme de l'énergie de reul due au neutron inident et de l'énergie de reul liée à l'émissionde photon (en faisant l'hypothèse qu'il n'y a pas de orrélation énergie-angle des photons ni deorrélation angulaire entre les photons émis) :
ER =

E

A + 1
+

∑

γ

(
− 2 ·

√
E

A + 1
· Eγ√

2
(
A + 1

)
mc2

· cos φ +
E2

γ

2
(
A + 1

)
· mc2

) (3.16)ave :� Eγ l'énergie moyenne du photon émis,� φ l'angle formé entre la diretion du neutron inident et elle du photon émis,� mc2 l'énergie de masse du neutron.La somme porte sur l'ensemble des photons émis lors d'une asade d'émission photonique.L'hypothèse d'une émission isotrope permet de majorer l'expression de l'énergie du noyau dereul :
ER ≤ E

A + 1
+

∑

γ

( E2
γ

2
(
A + 1

)
· mc2

) (3.17)Cette formule, qui est utilisée dans le module HEATR du ode NJOY, permet d'obtenir uneénergie de reul du noyau qui n'est pas forément respetueuse de la relation de onservation del'énergie (on peut très bien obtenir ER −E −Q + Eγ 6= 0). Dans e as, il peut don y avoir desproblèmes dans le alul du KERMA neutron si les données nuléaires de apture radiative sontmauvaises. La setion �3.4.4 présente justement un exemple onret de e type d'inohérenesrenontré pour les données nuléaires de apture de l'isotope 177Hf de la bibliothèque ENDF/B-VI.3.3 Les éhau�ements photoniquesEn pratique, la détermination des éhau�ements photoniques s'e�etue en trois étapes dis-tintes :� alul des soures photoniques (e sont les réations neutroniques qui produisent les pho-tons)� alul du transport des photons depuis leur soure (détermination des �ux photoniques)� alul d'un éhau�ement loal exprimé dans la grandeur KERMA (utilisation d'une fon-tion réponse d'éhau�ement spéi�que au matériau onsidéré)Nous allons énumérer l'ensemble des soures d'émissions gamma possibles et leur domaine éner-gétique. Nous dérirons les prinipales interations photoniques que sont l'e�et photoéletrique,la di�usion Compton et la prodution de paires qui peuvent produire un �ux d'életrons. Nouspasserons alors en revue les méanismes d'interations des partiules hargées. En�n, nous dé�-nirons les oe�ients d'atténuation, de transfert et d'absorption d'énergie massique des photonsqui permettent d'exprimer l'éhau�ement gamma.30



3.3. Les éhau�ements photoniques3.3.1 Les émissions gammaLes émissions de photons proviennent essentiellement du phénomène atomique de desexita-tion du noyau suite à une modi�ation de sa struture. On distingue alors :� les gamma de �ssion prompt (émis instantanément)� les gamma de �ssion retardés (émis de façon di�érée par déroissane radioative des pro-duits de �ssion)� les gamma de apture radiative (émis instantanément)� les gamma d'ativation (émis de façon di�érée suite à une apture neutronique)� les gamma de di�usion inélastique (émis instantanément)Il existe d'autres proessus liés aux interations des életrons qui donnent lieu à une produtionde photons :� le rayonnement de freinage d'une partiule hargée dans le hamp életrique d'un atome(bremmstrahlung)� la dématérialisation (ou annihilation positon-életron)� les émissions X liés à la désexitation du ortège életronique des atomesEn tous les as, quelle que soit l'origine du photon, son omportement dans la matière serarigoureusement identique à énergie égale. Les gammes d'énergies des photons sont fontions deleur origine :� du keV à quelques MeV pour les désintégrations nuléaires,� de quelques keV jusqu'à environ 150 keV pour les émissions X,� de quelques dizaines de keV jusqu'à la valeur de l'énergie inétique de l'életron ou dupositon qui lui a donné naissane pour le rayonnement de freinage,� 511 keV pour les photons issus de la dématérialisation de la paire életron-positon au repos.3.3.2 Les interations photo-atomiquesL'expression des setions e�aes d'interation photonique est très di�érente des setionse�aes neutroniques. Il n'y a pas de phénomène de résonnane, la petitesse de la onstante destruture �ne autorise des aluls perturbatifs en eletrodynamique quantique non réalisables enthéorie de l'interation forte de sorte que des expressions analytiques �ables permettent d'ex-primer es setions e�aes [30℄. Les prinipales interations photoniques sont l'e�et photoéle-trique, la di�usion inohérente (Compton) et la prodution de paires. Examinons es trois inter-ations photoatomiques essentielles renontrées dans le ontexte du hamp photonique présent àl'intérieur du ÷ur d'un réateur nuléaire de �ssion.L'e�et photo-életriqueC'est l'absorption d'un photon suivi de l'éjetion d'un életron lié du ortège életronique del'atome. Du fait de la grande di�érene de masse entre életron et noyau, le reul du noyau estnégligé et l'on onsidère que l'énergie du photon inident est transférée en totalité à l'életron.L'énergie inétique de l'életron éjeté (Ec) est égale à la di�érene entre l'énergie E = hν duphoton inident et l'énergie de liaison de l'életron w :
Ec = hν − w (3.18)où h est la onstante de Plank h = 6.625 · 10−34 J.s et ν la fréquene du rayonnement en Hz.L'e�et ne se produit que si l'énergie hν est au moins égale à l'énergie de liaison de l'életronle plus faiblement lié de l'isotope hoqué. Le réarrangement du ortège életronique produit31



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléaires
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Fig. 3.1 � Setions d'interation photoatomique de l'aluminiumde la �uoresene et l'énergie inétique exédentaire ommuniquée à l'életron éjeté (Ec) sedissipe par ionisation sur une distane de l'ordre du millimètre et par bremmstrahlung. Endé�nitive, l'énergie inétique est transférée au réseau ristallin et transformée en haleur : 'este méanisme qui est à l'origine de l'éhau�ement gamma. La probablité d'interation par e�etphotoéletrique est représentée par la ourbe de setion e�ae (as de l'aluminium) �gure 3.1.Il n'existe pas de forme simple de la setion e�ae de l'e�et photoéletrique sur tout le domainedes numéros atomiques et des énergies de photons inidents ar 'est une somme de réations àseuils orrespondants aux interations sur les életrons des ouhes K, L, M, . . .. Cependant, lesvariations de ette setion suivent la relation semi-empirique suivante :
σph =

∑i=K,L,M,. . .σph,i σph,i = ci ·
Zα

E3
pour E > wi (3.19)ave c une onstante, E l'énergie du photon inident, Z le numéro atomique de l'élémentet α ≈ 4 à 5 pour E > w. L'e�et photoéletrique est don prédominant aux basses énergies(E < 500keV ), voisines des énergies de liaison des ouhes K, L, M , (. . .) et surtout pour lesmatériaux de numéro atomique élevé. Si le photon inident est su�samment énergétique, l'éle-tron éjeté peut provenir de la ouhe K (prohe du noyau) et le site laissé vaant être repeuplépar des életrons des ouhes externes, donnant lieu à l'émission de rayons X (et d'életronsAugers lorsque es rayons X sont auto-absorbés). Notons que lorsque l'énergie du photon devientinférieure à l'énergie de liaison de la ouhe K, la setion e�ae hute brusquement (voir �gure3.1 à l'énergie 1.4 · 10−3 MeV).32



3.3. Les éhau�ements photoniquesLa di�usion ComptonLa di�usion Compton est signi�ative dans les énergies de photons inidents omprises entre500 keV et 2 MeV. C'est une di�usion inélastique d'un photon sur un életron libre ou faiblementlié au noyau. Les relations de onservation de l'énergie et de la quantité de mouvement permettentd'obtenir la relation suivante reliant l'énergie E′ du photon di�usé à l'énergie E du photoninident :
E′ = E · 1

1 + E
m0c2

(
1 − cos θ

) (3.20)(ave m0c
2 l'énergie de masse d'un életron et θ l'angle de déviation du photon). L'énergie édéeà la matière (énergie inétique de l'életron de reul Ee se dissipant en ionisation et bremmstrah-lung) est :

Ee = E − E′ (3.21)La setion e�ae de ette interation est donnée par la formule de Klein-Nishina :
dσ

dΩ
=

r2
0

2

(E′

E

)2(E′

E
+

E

E′
− Sin2θ

) (3.22)où r0 est le rayon lassique de l'életron. Lorsque le photon a une énergie faible (inférieure à100 keV), l'hypothèse de la non-liaison de l'életron n'est plus justi�ée, surtout pour les élémentslourds. La setion e�ae di�érentielle d'interation Compton ne peut plus être dérite par laformule de Klein-Nishina, ar elle-i suppose la di�usion sur un életron initialement libre ou peulié. Pour tenir ompte des e�ets de liaison, la setion e�ae de Klein-Nishina est multipliée parun fateur S(q, Z) tabulé dans les bibliothèques de données photoniques. Cette fontion, appeléefontion de di�usion inohérente représente la probabilité pour qu'un atome de numéro atomique
Z soit exité ou ionisé lorsque le photon inident ommunique une quantité de mouvement q aux
Z életrons de et atome. Nous reviendrons en détails sur ette fontion de di�usion inohérentedans le paragraphe �3.3.5.La prodution de pairesCe phénomène, appelé enore "e�et de matérialisation", n'intervient que pour des énergiesde photons inidents superieures à 1.022 MeV dans le hamp életrique d'un noyau et devientprépondérant pour les photons de hautes énergies (supérieures à 10 MeV). Le photon inidentd'énergie E disparaît par la matérialisation d'une paire életron-positon onsommant une énergiede 1.022 MeV (équivalent à l'énergie de masse de deux életrons). L'életron et le positon separtagent l'exédent d'énergie (E − 1.022) sous forme d'énergie inétique qui se dissipe sousforme d'ionisation et de bremmstrahlung. Le positon s'annihile ave un életron pour donnerdeux photons d'énergie 0.511 MeV qui sont émis dans des diretions opposées. La loi de variationdes setions e�aes de l'e�et de réation de paires en fontion de l'énergie du photon inidentet du numéro atomique Z peut s'érire approximativement :

σpp = k · Z2 · ln(E) (3.23)Cet e�et est don prépondérant pour des gamma de grande énergie et pour des matériaux denuméro atomique élevé. 33



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesIl existe également une réation de prodution de paires (e+,e-) dans le hamp d'un életronatomique, dîte prodution de triplet (2e-,e+). Le laboratoire n'étant pas le référentiel du entrede masse de la réation (ontrairement à la réation de paire dans le hamp d'un noyau), l'éle-tron inident doit apporter également l'énergie inétique d'entraînement du entre de masse, equi onduit à une énergie de seuil de 4m0c
2 ≈ 2.044 MeV. La setion e�ae par atome est aussibeauoup plus faible que dans le as de la prodution de paire puisque proportionnelle au nombred'életron Z et non Z2. Néanmoins, ette réation est prise en ompte dans les aluls de oe�-ients d'absorption et de transfert énergétique (voir �3.3.4). Elle s'aompagne d'une importanteémission X due à la réorganisation du ortège életronique suite à l'éjetion de l'életron souredu hamp.Les autres interationsLes autres interations de photons ave la matière sont l'absorption par le noyau, les dif-fusion Thomson et Rayleigh, les réations (γ,n) et les photo�ssions. Comme es réations sontde moindre importane, elles sont simplement présentées rapidement ii sans faire l'objet d'unparagraphe spéi�que.La réation (γ,n) intervient lorsque le photon a une énergie supérieure à l'énergie de liaisond'un neutron dans le noyau ible et alors il peut y avoir éjetion d'un neutron. Il s'agit d'uneréation à seuil qui, dans les réateurs à �ssion, n'intervient que sur les éléments légers. Leas le plus fréquemment renontré est elui du deuterium (seuil 2.23 MeV). Ce phénomène estdon à prendre en ompte dans l'eau lourde. Il intervient aussi, bien que négligeable, dans l'eauordinaire qui ontient une faible teneur en deuterium. Parmis les réations photonuléaires, lesphoto�ssions n'interviennent que pour des photons très énergétiques (d'énergies supérieures à 8MeV) ; 'est don un phénomène marginal dans le adre de notre étude.La di�usion ohérente (de Rayleigh) et la di�usion Thomson sont des di�usions élastiquesd'un photon respetivement sur l'ensemble du ortège életronique d'un atome ou sur un seuléletron libre ; elles ne présentent pas d'intérêt dans notre étude ar il n'y a pas de perte d'énergiedu photon inident.3.3.3 Interations des partiules hargéesOn distingue les partiules hargées légères et les lourdes. Les partiules légères sont leséletrons et positons issus de désintégrations de noyaux ou mis en mouvement par interationsphoto-atomiques. Les partiules lourdes sont des ions lourds (fragments de �ssion, produits deréations nuléaires, protons, partiules alpha, . . .). Une partiule hargée (lourde ou légère)passant à travers des atomes neutres interagit prinipalement ave les életrons atomiques parl'intermédiaire des fores Coulombiennes et provoque l'exitation et/ou l'ionisation des atomespar ollision. Pour le as des partiules légères, il faut également tenir ompte du phénomène debremsstrahlung.L'ionisation n'est possible que si l'énergie de la partiule hargée inidente est supérieure àl'énergie de liaison de l'életron sur sa ouhe. Une partie de l'énergie est utilisée pour réaliserl'extration de l'életron, l'autre est utilisée sous forme d'énergie inétique par l'életron éjeté.Lorsque l'énergie inidente est inférieure à l'énergie de liaison de l'életron, on parle d'exitation.Lors du réarrangement du ortège életronique exité, le surplus d'énergie est émis sous formede photons ou d'életrons (életron Auger).L'autre interation pour les partiules légères hargées est la déviation : en passant dans lehamp oulombien du noyau, la partiule va être déviée et ette aélération se traduit par une34



3.3. Les éhau�ements photoniquesperte d'énergie sous forme de rayonnement de freinage (bremsstrahlung). La perte d'énergie de lapartiule hargée lourde s'e�etue par un très grand nombre de hos suessifs sur les életronsatomiques. L'énergie édée à haque ho est faible (quelques kev). La trajetoire est quasimentretiligne. Les grandeurs aratérisant le ralentissement des partiules hargées lourdes sont :� le pouvoir d'arrêt� le parours moyen� le potentiel d'ionisationLe pouvoir de ralentissement (ou le pouvoir d'arrêt) est le rapport de la valeur moyenne de laperte d'énergie par unité de longueur de la trajetoire :
S =

(dE

dx

) (MeV/m) (3.24)Pour le as des partiules légères hargées, on dé�nit un pouvoir de ralentissement pour haundes deux e�ets qui onduiront à une perte d'énergie :� le pouvoir d'arrêt massique par ollision : (
S
ρ

)ollision en MeV.cm2.g−1� le pouvoir d'arrêt massique par freinage : (
S
ρ

)freinage en MeV.cm2.g−1

(S

ρ

)total =
(S

ρ

)ollision +
(S

ρ

)freinage (3.25)Il existe des expression analytiques pour aluler es di�érents oe�ients que l'on peut retrouverdans la référene [31℄. Les partiules hargées lourdes ont une trajetoire quasiment retilignedans la matière. On appelle parours moyen R la longueur de ette trajetoire.
R =

∫ 0

E0

dx =

∫ E0

0

dE(
−dE
dx

) (3.26)On peut dé�nir l'ionisation spéi�que omme étant le nombre de paires d'ions rées par unitéde parours :
Is =

dI

dx
(3.27)Ce terme est fontion de l'énergie de la partiule et peut être déterminé expérimentalement.Connaissant le pouvoir de ralentissement et la valeur de l'ionisation spéi�que, on peut déterminerl'énergie moyenne néessaire pour réer une paire d'ions dans la matière :

w =
Scoll

Is
(3.28)3.3.4 Les oe�ients d'absorption et de transfert d'énergie massiqueLes oe�ients de transfert et d'absorption massique d'énergie sont des fateurs de onversiondes �uenes énergétiques de photons dans un milieu irradié en quantités approximant la doseabsorbée (f [32℄). Ces oe�ients sont basés sur l'examen des proessus impliqués après uneinteration initiale d'un photon ave la matière, ils dépendent des setions e�aes d'interationphoton qui déterminent le oe�ient d'atténuation. Le oe�ient d'atténuation massique est une35



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesmesure du nombre d'interations entre le photon inident et la matière renontrée, aratériséepar une masse par unité de surfae. On dé�nit le oe�ient d'atténuation massique par :
µ

ρ
=

Na

A
·
∑

j

σj (3.29)ave :� ρ la densité du matériau ible,� Na le nombre d'Avogadro,� A le nombre de masse atomique du matériau,� σj la setion e�ae d'interation photonique j du matériau.
σ omprend l'absorption photoéletrique, la di�usion ohérente, la di�usion inohérente et laprodution de paires. La setion e�ae des réations photonuléaires (qui peut ontribuer àraison de 5 à 10% à la setion totale pour des énergies omprises entre 10 et 30 MeV, selonl'énergie pour laquelle interviennent les résonanes géantes du noyau ible [33℄) n'est pas priseen ompte dans le domaine d'énergie que l'on onsidère. La loi d'atténuation exponentielle du�ux de photons φ0 à travers une ouhe de matériau d'épaisseur massique x s'exprime par :

φ = φ0 · exp
(
− µ

ρ
· x

) (3.30)ave :� φ0 le �ux de photons inident,� φ le �ux de photons atténué,� x l'épaisseur massique (g/cm2) de matériau traversé,� µ
ρ le oe�ient d'atténuation massique du matériau.Le oe�ient de transfert d'énergie massique est une mesure de la somme des énergies produitesassoiées à l'exposition aux rayonnements ionisants ; e oe�ient est dé�ni par :

µtr

ρ
=

Na

A
·
∑

j

fj · σj (3.31)ave :� fj la fration d'énergie moyenne du photon transmise aux partiules hargées en énergieinétique pour l'interation j.Pour un photon d'énergie E, les frations de transfert énergétiques sont :
fpe = 1 − X

E (interation photoéletrique)
fincoh = 1 −

〈
E′

〉
+X

E (interation Compton)
fpair = 1 − 2mc2

E (prodution de paire e- e+)
ftrip = 1 − 2mc2+X

E (prodution de triplet 2e- e+) (3.32)ave :� X l'énergie moyenne des radiations �uoresentes émises lors de l'absorption,� 〈
E′

〉 l'énergie moyenne du photon di�usé Compton,� mc2 est l'énergie de masse de l'életron.Lors d'une di�usion ohérente, il y a un transfert d'énergie négligeable si bien que fcoh = 0.L'énergie X des émissions �uoresentes dépend de la distribution des "trous" dans le ortègeéletronique des atomes et X omprend toute la asade d'émissions �uoresentes assoiée auproessus de relaxation de l'atome lors du réarrangement du ortège életronique.36



3.3. Les éhau�ements photoniquesChaque interation de transfert d'énergie a lieu loalement. Si l'on néglige les énergies de liai-son himique par rapport à l'énergie des photons mise en jeu, le oe�ient de transfert d'énergiemassique d'un matériau omposite peut être obtenu par une somme pondérée des oe�ientsde transfert d'énergie massique de haque élément atomique onstitutif i par leur proportionmassique wi :
(µ

ρ

)

tr
=

∑

i

(µ

ρ

)

tr,i
· wi (3.33)Le oe�ient d'absorption massique d'énergie est également une mesure de l'énergie moyennetransmise par le photon inident sous forme d'énergie inétique aux partiules hargées. L'énergieinétique des partiules hargées est une approximation de la somme des énergies produitesassoiées à l'exposition aux rayonnements ionisants. A la di�érene du oe�ient de transfertmassique d'énergie, le oe�ient d'absorption massique d'énergie prend en ompte une frationd'énergie inétique qui est réémise sous forme radiative lors du ralentissement des életronset des positrons (par des phénomènes tels que le rayonnement de freinage ou Bremsstrahlung,l'annihilation de positron en vol ou enore les émissions �uoresentes onséutives à l'ionisationinduite par es életrons et positrons). Le oe�ient d'absorption massique d'énergie sert àexprimer la dose reçue par le matériau, il est dé�ni par :

µen

ρ
=

µtr

ρ
·
(
1 − g

) (3.34)ave g la fration d'énergie inétique perdue sous forme radiative. Cette fration d'énergie dissi-pée par rayonnement est une fontion roissante de l'énergie inétique des életrons et du numéroatomique du matériau mais elle ne devient signi�ative et prépondérante qu'à partir d'énergiesélevées (par exemple : g = 0.06 seulement pour Eγ = 5 MeV dans le Fer). Ce oe�ent d'absorp-tion massique d'énergie est la fontion réponse d'éhau�ement que l'on utilise dans les alulspour approximer la dose gamma absorbée par un matériau (ou l'éhau�ement gamma) expriméedans la grandeur KERMA. On exprime ainsi le KERMA photon dans le matériau mat exposéau �ux de photons Φ par :
Kγ =

∫

Eγ

Φ
(
Eγ

)
·
(µen

ρ

)

mat

(
Eγ

)
· Eγ · dEγ (3.35)3.3.5 Analyse physique du dép�t d'énergieL'objet de ette setion est de montrer analytiquement qu'il existe une ertaine homogénéitédu dép�t d'énergie massique des photons quelque soit la nature des matériaux renontrées. Cetteobservation s'appuie sur une analyse préalable de la setion de di�usion inohérente des pho-tons. Nous véri�erons par la suite à travers un exemple onret le domaine de validité de nosobservations.La setion de di�usion inohérenteLa setion de di�usion inohérente est dé�nie par la formule suivante :

dσ
(
µ
)

dµ
= S

(
q, Z

)
· dσKN

(
µ
)

dµ
(3.36)où : 37



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléaires� µ = cos θ, l'angle de di�usion,� dσ
(
µ
)

dµ est la setion di�érentielle angulaire de di�usion inohérente,� S
(
q, Z

) est la fontion de di�usion inohérente,� dσKN

(
µ
)

dµ est la setion de Klein-Nishina (voir équation 3.22),� q est le moment de l'életron sans dimensions (rapporté à l'unité mc),� Z est le numéro atomique de l'isotope onsidéré.Le moment de l'életron q est dé�ni par la formule suivante :
q = α ·

√
1 − 2 · µ · α′

α
+

(α′

α

)2 (3.37)ave :
α =

E

m0c2
et α′ =

E′

m0c2où :� E est l'énergie inidente du photon,� E′ est l'énergie après di�usion du photon,� m0c
2 est l'énergie au repos de l'életron.D'après l'ensemble de es formules, le seul terme qui dépend de l'isotope onsidéré dans la setionde di�usion inohérente est le terme S(q, Z), 'est à dire la fontion de di�usion inohérente. Leprohain paragraphe s'attahe à l'étude de ette fontion pour quelques isotopes fréquemmentrenontrés.La fontion de di�usion inohérenteLa fontion de di�usion inohérente divisée par le numéro atomique est traée pour quelquesisotopes (arbone, aluminium, fer, zironium, molybdène, plomb) renontrés dans les alulsde dép�t d'énergie en fontion du moment de l'életron q sans dimensions [28℄. D'une manièregénérale, la fontion est nulle pour les moments nuls, et tend vers Z pour les moments de valeursupérieure à 1 (on a une interation Compton sur un életron du ortège életronique omme s'ilétait isolé).L'énergie inétique de l'életron vaut Ee = (

√
1 + q2 − 1) · mc2 en fontion du moment

q, soit Ee ≈ 0.21 MeV pour q = 1. Par onséquent, il apparaît lairement que les valeurs de
q orrespondant au domaine des photons présents dans le réateur pour des dép�ts d'énergieimportants sont les valeurs pour lesquelles S(q, Z) est égal à Z [34℄.Dép�t massique d'énergieLe nombre d'atomes d'un isotope de masse atomique A dans un matériau est dé�ni par laformule suivante :

N =
ρ · Na

A
(3.38)où :� ρ est la masse volumique du matériau,� Na est le nombre d'Avogadro,� A est la masse atomique de l'isotope.38



3.3. Les éhau�ements photoniques
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Fig. 3.2 � Fontion de di�usion inohérente pour quelques isotopesOr A est voisin de 2 ∗Z. Cei est prinipalement vrai pour les isotopes de faible masse (exeptéH). Cependant l'éart de A à 2 ∗Z n'est pas très important même pour des isotopes plus lourdstels que les zironium où les molybdènes. On peut don érire :
N ≅

ρ · Na

2 · Z (3.39)La setion marosopique inohérente, qui détermine pour un �ux de photons donné la densitéde ollision inohérente et le dép�t d'énergie qui en résulte est :
dΣ

(
µ
)

dµ
≅

ρ · Na

2 · Z · S(q, Z) · dσKN

(
µ
)

dµ
(3.40)soit :

dΣ
(
µ
)

dµ
≅

S(q, Z)

Z
· ρ · f(µ) (3.41)ave f(µ) une fontion indépendante de Z.Dans le domaine énergétique de l'étude et pour des pertes d'énergies importantes, S(q, Z) estégal à Z, et la setion marosopique de di�usion inohérente (di�usion prépondérante dans ledomaine énergétique étudié) devient indépendante de Z, et proportionnelle à la masse volumiquedu matériau. Le dép�t d'énergie massique qui déoule diretement de la setion marosopiquede di�usion est don relativement peu di�érent d'un matériau à l'autre, puisque ni Z, ni ρ n'in-terviennent plus dans la formule. Les faibles variations de dép�t d'énergie proviennent de l'éart39



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesde A à 2 ∗ Z, de la partie du spetre dans laquelle les di�érentes intérations des photons sonten onurrene, des faibles variations de S(q, Z) et des di�érenes de dép�t d'énergie par l'ef-fet photoéletrique et par l'e�et de réation de paire en fontion des di�érents éléments présentsdans le matériau. A titre d'exemple et pour illustrer notre propos, nous reportons dans le tableau3.1 les résultats de spetre de dép�t d'énergie massique des photons dans di�érents éhantillonsde matériaux insérés au niveau d'un dispositif houa isolé au entre du ÷ur RJH obtenus parsimulation Monte-Carlo e�etuée à l'aide du ode de alul TRIPOLI4 [6℄ (les résultats sontnormalisés sur l'éhau�ement total du graphite). Les résultats du tableau 3.1 montrent que ledép�t d'énergie est prinipalement obtenu par les photons d'énergie omprise entre 5 MeV et 0.1MeV et en partiulier entre 5 MeV et 0.5 MeV qui est la plage d'énergie dans laquelle la di�usioninohérente des photons est l'interation prédominante (voir �gure 3.1). Cette plage d'énergiedes photons représente la majeure partie du dép�t d'énergie total (82% dans le arbone, 80%dans l'aluminium, 74% dans le fer, 61% dans le zironium et seulement 41% dans le plomb).Tab. 3.1 � Spetre de dép�t d'énergie massique (unités arbitraires) des photons dans di�érentséhantillons de matériaux insérés au niveau d'un dispositif houa isolé au entre du ÷ur RJHEnergie (MeV) 20 - 5 5 - 2 2 - 1 1 - 0.5 0.5 - 0.1 0.1 - 0 total (1σ)C (Z=6) 0.0694 0.3024 0.2976 0.2158 0.1131 0.0017 1.0000 (0.68%)Al (Z=13) 0.0768 0.3000 0.2864 0.2078 0.1131 0.0054 0.9894 (0.68%)Fe (Z=26) 0.0906 0.3040 0.2767 0.2045 0.1612 0.0296 1.0668 (0.67%)Zr (Z=40) 0.1011 0.3040 0.2663 0.2118 0.3152 0.0882 1.2866 (0.67%)Pb (Z=82) 0.1275 0.3505 0.3257 0.4155 1.2754 0.1709 2.6655 (0.69%)A l'exeption du plomb, es résultats montrent que le dép�t d'énergie massique est peusensible à la nature du matériau (1.00 pour le arbone, 0.99 pour l'aluminium, 1.07 dans le fer et1.29 dans le zironium), e qui on�rme l'ensemble des observations réalisées dans les paragraphespréédents. En e�et, le plomb se singularise entre autre par une importane relative arue de laomposante photoéletrique dans le dép�t d'énergie total et A/Z>2.Inertitudes sur le �ux photonique liées aux problèmes d'atténuationsDans le as de la radioprotetion, les problèmes d'atténuations se aratérisent généralementpar des inertitudes très importantes. Cela s'explique par l'atténuation exponentielle (f �3.3.4)des �ux de photons à travers d'importantes épaisseurs de matériaux. En e�et, si l'on onsidère laseule inertitude sur le oe�ient d'atténuation (qui est très faible), l'éart-type du �ux atténuéest proportionnel à l'épaisseur de matériau traversé :
V ar

(
I
)

= x2 · I2 · V ar
(µ

ρ

) (3.42)Cela explique l'importane des inertitudes renontrées dans les aluls de radioprotetion. Ce-pendant, notre étude n'est pas un problème d'atténuation pure et les épaisseurs des di�érentsmatériaux traversés dans le ÷ur ne justi�ent pas que l'on prenne en ompte ette inertitudedans nos aluls. En e�et, si l'on dé�nit le libre parours moyen λ [m℄ des photons à traversun matériau omme étant l'inverse de l'atténuation relative du �ux de photons traversant unetranhe d'épaisseur dx de e matériau :
1

λ
= µ =

−dN

Ndx
(3.43)les inverses des di�érents libres parours moyens des photons, orrespondant aux di�érents maté-riaux renontrés dans le ÷ur RJH, peuvent être ombinés linéairement - e qui est liite ompte40



3.3. Les éhau�ements photoniquestenu de l'équation 3.33 - et pondérés par la fration massique de haque matériau et la densité,pour obtenir le libre parours moyen des photons dans un matériau homogénéisé qui est repré-sentatif du ÷ur RJH. La �gure 3.3 représente le libre parours moyen des photons établi pourun matériau homogène représentatif des éléments ombustibles du ÷ur RJH.

Fig. 3.3 � Libre parours moyen dans la zone ombustible homogénéisée du RJHOn véri�e ainsi que les photons produits dans le ÷ur RJH, ayant une énergie moyenne de 1MeV, ont un libre parours moyen orrespondant de l'ordre de quelques entimètres et que ettefaible distane d'atténuation n'induit pas d'inertitudes rédhibitoires au niveau de l'équation3.42.Inertitudes sur l'énergie déposée liées aux problèmes d'équilibre életroniqueLa onnaissane des fontions réponses de dép�t d'énergie gamma béné�ie des travaux e�e-tués en dosimétrie et en médeine nuléaire. En e�et, la seule di�érene entre les doses évaluéesen radioprotetion et en irradiation de matériaux réside dans le numéro atomique moyen, prohedes omposés oxygénés et arbonés dans le premier as ou métalliques dans le seond. Ces fon-tions ont été mesurées expérimentalement ave une préision importante à l'aide de tehniquesalorimétriques ou à ionisations non pas en réateur mais à l'aide d'irradiateurs ou d'aélé-rateurs permettant un ontr�le préis des onditions de mesure [35℄ [36℄. Par onséquent, sousréserve que l'atténuation photonique ne soit pas trop importante - e que l'on a véri�é dans leparagraphe préédent - l'inertitude ne provient pas des fontions réponses d'éhau�ement pro-prement dites. Cependant, il est ruial de noter la di�érene qui existe entre la perte d'énergied'une partiule et l'énergie qu'elle dépose dans un milieu, par exemple dans une ouhe atived'un déteteur. Pour des partiules rapides, une fration importante de l'énergie inétique ini-dente est transférée à des partiules seondaires énergétiques qui peuvent ensuite sortir du milieuonsidéré sans avoir déposé la totalité de leur énergie. Du fait de la omplexité du phénomène,faisant intervenir des partiules inidentes et seondaires parfois di�érentes, et de son interdé-pendane ave la géométrie et les aratéristiques des milieux (ou déteteurs), il n'existe pasde formule préise qui puisse être simplement utilisée pour obtenir l'énergie déposée. Ainsi, leshypothèses d'équilibre életronique ('est à dire lorsque le �ux d'életrons entrant est équivalentau �ux d'életrons quittant le matériau onsidéré) qui sous-tendent l'utilisation de oe�ientsd'absorption massique d'énergie ne sont pas toujours réalisées, e qui introduit une inertitudeimportante sur les aluls d'éhau�ement. Pour traiter e problème, on a reours à des alul de41



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairestype Monte-Carlo, qui exéutent une simulation omplète de l'histoire d'une partiule dans unmilieu : parours, ollisions, génération de partiules seondaires, énergie déposée.3.4 Inertitudes sur les émissions photoniquesLes inertitudes assoiées aux aluls d'éhau�ement gamma sont liées :� aux inertitudes sur les setions e�aes d'interations photoniques (inertitudes trèsfaibles f �3.3.5 et �3.3.5) ;� aux inertitudes sur l'énergie réellement déposée dans un milieu (à ause des problèmesd'équilibre életronique, f �3.3.5)� aux inertitudes sur les soures photoniques.L'objet de ette setion est de présenter les inertitudes assoiées au alul des soures de photonsqui sont de loin les prinipales inertitudes a�etant les aluls d'éhau�ement gamma. Cesinertitudes proviennent diretement des données nuléaires de base utilisées, 'est pourquoi,au préalable, nous introduisons le sujet par une présentation des notations physiques et duformalisme utilisé dans les bibliothèques pour dérire les grandeurs physiques d'intérêt assoiéesau alul des soures photoniques.3.4.1 Formalisme ENDF et notations physiquesL'ensemble des données nuléaires de base onernant la prodution photonique à partir desréations neutroniques sont disponibles au format ENDF (voir �1.2) dans les �hiers MF=12,13, 14 et 15 des bibliothèques types (JEFF-3.0, ENDF/B-VI, JENDL-3.3, BROND-2.2, . . .).Les grandeurs physiques intéressantes sont brièvement présentées i-dessous selon le formalismeENDF (f [37℄).La setion e�ae de prodution gamma s'érit :
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) (3.44)ave :� E l'énergie du neutron inident,� k une raie gamma disrète ou une omposante gamma ontinue,� Yk

(
E

) la multipliité du k-ième omposant (MF=12),� σn,f

(
E

) la setion e�ae de �ssion (MF=3).La setion e�ae de distribution énergétique des gamma de �ssion s'érit :
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) (3.45)ave fk [eV −1](MF=15), la distribution énergétique normalisée à 1 du k-ième omposant ('està dire le spetre d'émission gamma) :
∫ Eγ

0
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)
dEγ = 1 (3.46)Dans le as d'un spetre d'émission ontinu (k=1), on désigne par :

Eγ =

∫
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)
dEγ (3.47)l'énergie moyenne émise par les gamma et νγ = Y

(
E

) la multipliité ou le rendement d'émission.42



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniques3.4.2 Analyse des données de ovariane disponiblesIl existe trés peu d'informations sur les inertitudes assoiées aux données de base photonique.En pratique, les seules informations préises dont on dispose onernent l'énergie totale émise parles gamma de �ssion. Cela ne su�t bien évidemment pas pour onlure sur l'inertitude assoiée àune partie du spetre d'émission gamma. En revanhe, la neutronique béné�ie d'un e�ort onsi-dérable pour quanti�er systématiquement les inertitudes assoiées aux évaluations proposéespour les données de setions e�aes d'interations. Des matries de variane-ovariane sontprésentes dans les évaluations et stokées au format ENDF dans les di�érents �hiers repérés parl'entier MF :� MF30 permet un stokage souple de l'information de ovariane, sous forme d'une matriede ovariane d'un ertain nombre de paramètres lefs ;� MF31 ontient les ovarianes sur le nombre moyen de neutrons produits par �ssion (total,prompt et retardé) ;� MF32 dérit les inertitudes sur les paramètres de résonnane ;� MF33 ontient les ovarianes orrespondant aux setions du �le 3 ;� MF34 est utilisé pour la représentation des ovarianes de la distribution angulaire duneutron en voie de sortie ;� MF35 est utilisé pour la représentation des ovarianes de la distribution énergétique duneutron en voie de sortie ;� MF36 est un format alternatif de représentation des ovarianes pour le ouplage angle-énergie ;� MF40 ontient les ovarianes pour la prodution de noyaux radioatifs.Un état des lieux des données de ovarianes disponibles a été réalisé pour la neutronique dansl'étude [38℄. La matrie de variane-ovariane de la réation de �ssion de l'isotope U235 présentedans l'évaluation JEF2.2 est représentée à titre d'exemple sur la �gure 3.4. Cette matrie estondensée à 15 groupes d'énergies des neutrons inidents par le module ERRORR du ode NJOY.
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Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléaires
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Fig. 3.4 � Représentation shématique de la matrie de ovariane de �ssion de l'U2353.4.3 Emissions gamma par �ssionLa �ssion d'un noyau lourd donne naissane à de nouveaux noyaux (le plus souvent deux)appelés "fragments de �ssion". Les fragments de �ssion, instables, engendrent d'autres noyauxselon di�érents modes de transformation. On appelle "produits de �ssion" l'ensemble des frag-ments de �ssion (produits direts de la �ssion) et leurs desendants (produits indirets de la�ssion). Les gamma prompts de �ssion désignent l'ensemble des photons émis par les fragmentsde �ssion exités (entre 10−14 s et 10−7 s après la sission du noyau). La plupart de es émis-sions photoniques interviennent après l'expulsion des neutrons instantanés (qui a lieu en moinsde 10−13 s après la sission) depuis les fragments très exités. Zommer et al. (f [39℄) estimentseulement à 4% la fration énergétique des gamma émis avant la �n des émissions prompts deneutrons, et l'on onsidère (f Verbinski [40℄) que 95% des gamma prompts sont émis dans les
10−8 s suivant la sission.Les premières études des émissions gamma prompts pour la �ssion de l'235U e�etuées parDeutsh - Rotblatt en 1944 (f [41℄) et Kinsey - Hanna - Van Patter en 1948 (f [42℄) estimentl'énergie totale d'émission gamma par �ssion à (resp.) 4.6 et 5.1 MeV. Les analyses du phénomènede désexitation des fragments de �ssion s'appuient sur une représentation du spetre d'émis-sion neutronique selon le modèle statistique d'évaporation. Les premiers aluls privilégient lesémissions neutroniques lorsque l'énergie le permet, au détriment des émissions gamma. Ainsi,jusqu'en 1958, on estime par le alul que l'énergie moyenne des émissions gamma par �ssion,'est à dire l'énergie résiduelle des fragments de �ssion après l'expulsion de tous les neutronspossibles, est de l'ordre de 4 à 5 MeV (f Terrell [43℄), alors que les résultats expérimentaux desmesures de Franis-Gamble (f [44℄) et Maienshein et al. (f [45℄) donnent les valeurs bien plusélevées de 7.46 et 8.0 MeV dès 1955. En 1958, Maienshein, Peele, Zobel et Love (f [46℄) donnentles valeurs (pour l'235U) de Eγ = 7.2 ± 0.8 MeV/�ssion et νp = 7.4 ± 0.8 par �ssion pour un44



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniquesspetre gamma allant de 0.3 à 10 MeV. L'éart entre le alul et l'expériene vient de e que lesfragments de �ssion sont formés ave une forte valeur de moment angulaire : on observe rapi-dement une ompétition entre la désexitation par émission de neutrons et la désexitation partransitions életromagnétiques. Très vite, ette dernière est favorisée et ela explique le fait quel'énergie émise pour une �ssion par les gamma instantanés dépasse nettement l'énergie moyennede liaison d'un neutron. Les émissions de neutrons retardés proèdent quant à eux ave desdemi-vies allant de 10−1 à 60 s. Tandis que les émissions de photons retardés par déroissanedes produits de �ssion s'étendent au delà 10+4 s.Données expérimentales de référeneLes évaluations onernant les émissions gamma par �ssion sont toutes basées sur des expé-rienes de mesures réalisées dans les années 70. Ces mesures sont généralement e�etuées à l'aided'assemblages de sintillateurs ristalins pour e qui est de la spetrométrie gamma. Les résultatsde es mesures néessitent de sérieuses orretions pour tenir ompte des e�aités intrinsèquesdes déteteurs. De plus, la disposition des déteteurs doit obéir à un assemblage astuieux quipermet de prendre en ompte les nombreux phénomènes parasites d'émissions seondaires quiont lieu via les proessus de di�usions Compton ou de matérialisation. Les premières expérienesont permis d'observer une forte orrélation entre le spetre d'émission gamma mesuré et la répar-tition des masses de produits de �ssion. C'est pourquoi, des mesures de détetion des produitsde �ssion sont généralement réalisées en simutanée par spetrométrie de masse. Des méthodesde temps de vol sont également utilisées pour disriminer le bruit neutronique mesuré. L'objetde ette setion n'est pas de détailler davantage es expérienes de mesure mais simplement demettre en évidene les di�ultés expérimentales assoiées à es mesures et le fait qu'il y ait denombreux parmètres à prendre en ompte. Toutefois, le leteur intéressé pourra se reporter àl'exellente revue des phénomènes post-�ssion de Ho�mann [47℄.Les résultats de es mesures (que l'on retrouve dans les artiles [48℄, [40℄ et [49℄) sont reportésdans le tableau 3.2 pour le as des isotopes les plus fréquemment renontrès : U235 et Pu239.Nous onstatons que la base de données expérimentales exploitable est relativement limitée :il n'y a en e�et que trois mesures réalisées pour l'U235 et seulement deux pour le Pu239. Lesdi�ultés expérimentales de es mesures viennent entre autre du fait qu'il est di�ile de s'a�ran-hir du hamp neutronique parasite qui aompagne la �ssion thermique de l'U235. Pour etteraison, les émissions gamma prompts onséutives à la �ssion spontanée du 252Cf ont été généra-lement priviligiées dans les expérienes menées jusqu'à nos jours pour l'étude des aratéristiquesgénérales du phénomène de �ssion.Tab. 3.2 � Données expérimentales de mesures des émissions gamma par �ssionIsotope Energie totale Multipliité Energie moyenne Référene[MeV℄ [MeV℄U235 6.43 ± 0.3 6.51 ± 0.3 0.99 ± 0.09 Pleasonton et al (1972)6.51 ± 0.4 6.69 ± 0.3 0.97 ± 0.05 Verbinski et al (1973)7.2 ± 0.3 7.45 ± 0.32 0.96 ± 0.05 Pelle and Maienshein (1971)Pu239 6.73 ± 0.35 6.88 ± 0.35 0.98 ± 0.07 Pleasonton et al (1972)6.81 ± 0.3 7.23 ± 0.3 0.94 ± 0.05 Verbinski et al (1973)Cf252 7.06 ± 0.35 8.32 ± 0.4 0.85 ± 0.06 Pleasonton et al (1972)6.84 ± 0.3 7.80 ± 0.3 0.88 ± 0.04 Verbinski et al (1973) 45



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesNous onstatons que les énergies gamma totales ainsi que les multipliités d'émission (puis-qu'elles sont orrélées) sont relativement di�érentes d'une mesure à l'autre. Toutefois, es résul-tats de mesure s'aordent à peu prés au vu des inertitudes expérimentales spéi�ées.Données présentes dans les évaluationsLes données de prodution gamma des isotopes U235 et Pu239 de la bibliothèque ENDF/B-VIproviennent intégralement de la bibliothèque ENDF/B-V. Auune mise à jour n'a été e�etuéepour es données : ela vient du manque d'intérêt et de �nanement pour e domaine de laphysique nuléaire. Selon les informations présentes dans les en-têtes des �hiers d'évaluations,es données ont été ompilées par Hunter-Stewart (f [50℄ et [51℄). Selon les données présentesdans les évaluations, les émissions gamma par �ssion sont onsidérées omme isotropes faute dedonnées expérimentales bien établies prouvant le ontraire (ependant la répartition angulairedes photons peut être négligée dans un réateur par l'hypothèse des milieux isotropes, f �1.3.1).Auune dépendane des gamma de �ssion vis à vis de l'énergie du neutron inident n'est mise enévidene dans les bibliothèques et ette hypothèse est une approximation puisque les multipliitésd'émission neutroniques par �ssion ont une dépendane avérée ave l'énergie du neutron inident(voir paragraphe 3.4.5) et que, par voie de onséquene sur le bilan énergétique de la réation,il en va de même des gamma prompts émis. Les setions de prodution gamma ont été ajustéespar rapport aux mesures de Drake (f [52℄) et doivent véri�er la ontrainte de onservation del'énergie suivante :
∫ ∞

0
Eγ · σprod

(
Eγ

)
dEγ = Eγ,f · σn,f +

(
E0 − En

)
· σn,n′ +

(
E0 + Eb

)
· σn,γ

+
(
E0 + Q2n − 2En

)
· σn,2n (3.48)ave :� Eγ l'énergie gamma,� σprod

(
Eγ

) la setion e�ae de prodution gamma intégrée en angle,� Eγ,f l'énergie gamma émise par les fragments de �ssion,� σn,f la setion e�ae de �ssion,� E0 l'énergie du neutron inident,� En l'énergie inétique moyenne du neutron di�usé inélastique,� σn,n′ la setion e�ae de di�usion inélastique,� Eb l'énergie de liaison d'un neutron de l'isotope �ssile ible,� σn,γ la setion e�ae de apture radiative,� Q2n l'énergie de la réation (n,2n),� σn,2n la setion e�ae d'émission de deux neutrons.Selon les ommentaires présents dans les en-têtes des �hiers d'évaluations, les données de �ssionde l'U235 présentes dans les bibliothèques B-VI ou JEF sont basées sur les mesures de Verbinski[40℄ et de Maienshein [49℄ ; tandis que elles présentes dans les bibliothèques JENDL ou BRONDsont établies uniquement à partir des mesures de Verbinski-Sund [40℄. Les spetres ontinusd'émissions gamma prompts de l'U235 des bibliothèques JENDL et B-VI sont traés �gure 3.5 et�gure 3.6, e qui permet de onstater que les formes de spetre retenus par les deux évaluationssont sensiblement di�érentes. Auunes données de prodution gamma par �ssion du Pu239 nesont présentes dans les bibliothèques JEF. Cependant des évaluations ont été proposées (f [53℄).Il est intéressant de onsulter le �hier (MF1-MT458) des évaluations pour obtenir le bilanénergétique de la réation de �ssion et les inertitudes assoiées. On s'intéresse en partiulier aux46



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniquesénergies inétiques des gamma prompts et retardés émis par �ssion. Ainsi, l'inertitude assoiée àl'énergie totale des gamma prompts de �ssion de l'U235 est de l'ordre de 7.17% (1 σ), tandis quel'inertitude assoiée à l'énergie des gamma retardés de �ssion reste inférieure au pourent. Celatraduit bien la di�ulté à mesurer les photons prompts par rapport aux retardés. Par ailleurs,en onsultant les données plus spéi�ques des spetres ontinus normalisés à un (MF15-MT18)et des multipliités d'émissions (MF12-MT18), nous onstatons, par une simple intégration surl'ensemble du domaine énergétique des photons, que l'énergie gamma prompts totale émise par�ssion du Pu239 orrespond à une valeur de 7.02 MeV qui n'est pas ohérente ave la valeur de7.76 MeV (au vu des inertitudes : ±2.83% à 1σ) spéi�ée dans le tableau 3.3 (MF1-MT458) ;Tab. 3.3 � Données des évaluations de l'énergie libérée par �ssionQuantité [MeV℄ U235 (B-VI et JEFF3) PU239 B-VI PU239 JEFF3Energie inétique des fragments 169.12 ± 0.29% 175.78 ± 0.06% 175.78 ± 0.23%Energie inétique neutrons prompts 4.79 ± 1.46% 5.9 ± 1.69% 6.06 ± 1.65%Energie inétique neutrons retardés 0.0074 ± 15% 0.0028 ± 15% 0.00299 ± 14.7%Energie inétique gamma prompts 6.97 ± 7.17% 7.76 ± 2.83% 6.75 ± 6.96%Energie inétique gamma retardés 6.33 ± 0.79% 5.17 ± 1.16% 5.17 ± 1.16%Energie totale des beta retardés 6.5 ± 0.77% 5.31 ± 1.13% 5.31 ± 1.13%Energie emportée par les neutrinos 8.75 ± 0.8% 7.14 ± 1.26% 7.14 ± 1.26%Energie totale libérée par �ssion 202.47 ± 0.06% 207.06 ± 0.10% 206.21 ± 0.57%Energie totale moins les neutrinos 193.72 ± 0.07% 199.92 ± 0.11% 199.07 ± 0.55%elle est en revanhe ohérente ave la valeur donnée par JEFF3, ependant les évaluations JEFF3ne disposent d'auune information sur les spetres et multipliités d'émission. Ce même aluld'intégration est e�etué pour le as de l'U235 et donne une valeur de 6.67 MeV qui est ohérenteave elle de 6.97 MeV (±7.17% à 1σ).
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Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléaires
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Fig. 3.6 � Zoom sur la omparaison des spetres d'émissions gamma par �ssion de l'U235 selonles bibliothèques JENDL33 et B-VINous retenons que la modélisation des aratéristiques des soures de photons de �ssionsou�re des launes et des inertitudes importantes assoiées aux données photoniques de base.Sahant que les photons de �ssion représentent la prinipale omposante du �ux photonique àl'intérieur du ÷ur d'un réateur, la détermination des éhau�ements photoniques se trouve trèspénalisée par propagation de es inertitudes.3.4.4 Emissions gamma par apture radiativeLa réation de apture radiative peut se produire ave des neutrons de toutes énergies maiselle est beauoup plus probable aux basses énergies et en partiulier à elles qui orrespondentà de longues durées de vie du noyau omposé. Cela résulte du fait que l'émission gamma est unphénomène très long dans la gamme des durées des proessus nuléaires. D'autre part, pour qu'unnuléon soit éjeté du noyau omposé, il faut qu'il aquiert une énergie supérieure à sa propreénergie de liaison dans le noyau. Cette ondition est plus di�ile à réaliser dans les noyaux lourds,où l'énergie du neutron absorbé se répartit par ollision suessives entre un plus grand nombrede nuléons si bien que la probabilité de desexitation par émission gamma est plus élevé aveles noyaux lourds qu'ave les noyaux légers. Le retour du noyau omposé à son état énergétiquefondamental peut s'e�etuer diretement par émission d'un seul gamma (très énergétique), oupar passage par des niveaux d'exitations intermédiaires ave émission de nombreux photonsgamma (asades). Le spetre énergétique des gamma de apture radiative est en onséqueneonstitué d'un grand nombre de raies, d'énergies égales à toutes les di�érenes possibles desénergies d'exitation du noyau omposé. Aux énergies su�samment éloignées d'une résonnane,les setions e�aes de aptures radiatives varient, sauf exeption, en 1/v (ave v la vitesse duneutron inident), onformément à la relation de Breit et Wigner [54℄.En pratique, les mesures de spetres d'émissions gamma par apture radiative e�etuées sur48



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniquesdes isotopes non �ssiles sont failitées par le fait que l'on sait isoler la réation de apture pourdes neutrons inidents de faible énergie sans avoir de ompétition qui intervient ave la réationde �ssion. Bien souvent les spetres obtenus sont relativement préis puisqu'ils sont proposéssous forme de spetres de raies dans les évaluations. Comme le bilan énergétique Q de la réationest déterminé ave préision, les spetres de raies mesurés peuvent être orretement normalisés,e qui se traduit par une inertitude très faible sur l'énergie gamma totale émise par aptureradiative sur les isotopes non �ssiles. Une estimation d'inertitude de l'ordre de 1 à 2 % estdonnée dans l'étude de A. Luthi [55℄. Cependant nous avons déjà onstaté que les évaluationspeuvent onnaître des launes au niveau des données d'émission photoniques (voir l'exemple duhafnium du paragraphe suivant). Dans es as, on ne parle plus d'inertitude mais d'absene dedonnées relatives à un isotope ave les onséquenes que l'on a vu sur la détermination loaledes éhau�ements gamma.Si l'on onsidère le as des isotopes non �ssiles pour lesquels nous disposons de donnéesd'émission gamma par apture, l'inertitude prinipale vient du alul du taux de réation deapture. En e�et, les setions e�aes de apture du Fe56 par exemple sont a�etées d'inerti-tudes non négligeables et soupçonnées d'être à l'origine d'une sous-estimation de l'ordre de 10%du taux de réation de apture.Dans le as des isotopes �ssiles, la omplexité des mesures n'autorise que des approximationsbasées sur des spetres d'émissions dîts ontinus qui sont e�etués parfois sur des isotopes non�ssiles et ajustés à l'énergie de liaison de l'isotope �ssile onsidéré. Les extrapolations et lesnormalisations permettant d'obtenir des données ohérentes au sein même d'une évaluation sontun proessus d'ajustement omplexe et doivent satisfaire notamment ertaines ontraintes deonservation de l'énergie telles que elles dé�nies par l'équation de bilan (équation 3.48). Cesspetres d'émissions ontinus sont dé�nis pour des plages assez larges d'énergies de neutronsinidents don quasiment indépendants de l'énergie du neutron inident.Exemple d'inohéreneLes limites inématiques qui ont été dé�nies dans les paragraphes préédents permettent devéri�er la bonne ohérene des données nuléaires au sein même d'une évaluation. A�n d'illustrerle problème, prenons l'exemple d'un alul d'éhau�ement total dans les barres de ontr�le dehafnium. Par dé�nition, les barres de ontr�le de hafnium présentent des taux de apture trèsimportants dans le domaine épithermique prinipalement sur les isotopes 177Hf (64%), 179Hf(15%) et 178Hf (14%). Du point de vue de la inématique, plusieurs anaux de désexitation dunoyau omposé sont possibles. Par exemple, dans le as de 177Hf :
n + 177Hf → 178Hf∗ → 174Yb + α (Q=9.7 MeV) (3.49)

→ 178Hf+ γ (Q=7.6MeV) (3.50)L'énergie totale édée dans le matériau orrespond au bilan énergétique Q de la réation deapture onsidérée, l'énergie inétique du neutron inident peut en e�et être négligée ainsi queles modes de désexitation bêta. La distane de parours des produits de la réation dans lematériau est très faible pour les partiules lourdes, de l'ordre de quelques dizaines de mironspour des partiules alpha. Dans e as, on peut onsidérer qu'il y a dép�t loal de l'énergie ausite de l'interation neutronique et on parle alors d'éhau�ement neutronique. Pour une réationdonnée, et éhau�ement est alors simplement obtenu en pondérant Q par la probabilité del'interation p :
Echn = Q · p (3.51)49



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesLes photons d'une énergie supérieure à 100 keV ont des distanes de parours non négli-geables dans les matériaux, par exemple le libre parours moyen de photons de 1 MeV dansle hafnium est de 1.1 m. Ils ne déposent pas leur énergie loalement, 'est pourquoi on parlealors d'éhau�ement photonique dont le alul néessite une proédure spéi�que. Dans e as,l'énergie emportée par les photons Eγ doit être soustraite au bilan énergétique de la réation etla ontribution à l'éhau�ement neutronique est alors :
Echn =

(
Q − Eγ

)
· p (3.52)Pour une réation donnée, les valeurs du bilan énergétique Q sont bien onnues ar elles nedépendent que de la di�érene des défauts de masse �nal et initial de la réation. Par ontre,les spetres d'émissions photoniques sont beauoup moins onnus. Si l'émission des photonsest négligée ou n'est pas prise en ompte dans la bibliothèque, alors leur énergie totale estomptabilisée dans l'éhau�ement neutronique. Si le libre parours moyen des photons est faiblepar rapport aux dimensions de l'éhantillon, l'éhau�ement total est orretement estimé maissi au ontraire il y a une fuite non négligeable des photons hors du matériau l'éhau�ementtotal du matériau est surestimé et l'éhau�ement des matériaux périphériques sous estimée. Labibliothèque ENDF/B-VI ne prend pas en ompte l'émission des photons de apture du hafnium,'est pourquoi l'éhau�ement neutronique, et par voie de onséquene, l'éhau�ement total dansles barres de hafnium est largement surestimé par les aluls utilisant ette bibliothèque. Lefateur de kerma neutron du 177Hf alulé par le ode NJOY à partir de la bibliothèque ENDF/B-VI est traé en fontion de l'énergie du neutron inident sur la �gure 3.7. Nous onstatons ene�et sur ette �gure que le fateur de kerma est largement surestimé puisqu'il est supérieur auxminimum et maximum dé�nis par les limites inématiques des réations.Par ontre, la bibliothèque ENDL92 inlue l'émission de photons de apture d'une énergiemoyenne de 1.8 MeV. En onséquene, il est reommandé d'utiliser ette bibliothèque pour desaluls d'éhau�ement total dans les barres de hafnium.

50



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniques
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Fig. 3.7 � Exemple d'inohérene : le as de l'177Hf dans ENDF/B-VI3.4.5 Etat de l'art des modèles théoriques et semi-empiriquesLes prinipaux besoins onernant l'amélioration des données de prodution gamma pourl'évaluation JEFF3 sont reueillis dans la référene [56℄. Il nous a paru intéressant de releverenore dans la littérature quelques relations établies de façon semi-empirique qui partiipent àun e�ort de modélisation, élairent les méanismes du phénomène et permettent de omprendreses paramètres fondamentaux.L'une des premières méthode de modélisation empirique du spetre ontinu d'émission gammaest la tehnique du paramètre R par Howerton et al. [57℄ basée sur l'observation d'un spetred'évaporation d'une forme simple :
ν
(
Eγ

)
= λ · Ea

γ · eR·Eγ (3.53)ave a et R des paramètres à ajuster. Cette formule permet simplement d'exprimer sous formemathématique une représentation du spetre, mais elle ne s'appuie pas sur des onsidérationsthéoriques si bien qu'elle n'a pas de valeur préditive.Nifeneker et al [58℄ ont démontré qu'il existe une relation linéaire entre l'énergie totale émisepar gamma prompts de �ssion et le nombre de neutrons prompts νn, sur la base expérimentaledes �ssions du 252Cf :
Eγ,T

(
νn

)
= 0.75 · νn + 4.0 (MeV) (3.54)A l'oasion d'une revue de l'état de l'art des onnaisanes sur les phénomènes "post-�sion",Ho�man et al. (f [47℄) interprétent les résultats expérimentaux de Pleasonton et al. (f [48℄) et51



Chapitre 3. Modélisation des éhau�ements nuléairesmettent en évidene les variations linéaires de la multipliité et de l'énergie totale des gammade �ssion en fontion de la masse du noyau �ssionnant. Ils obtiennent les relations empiriquessuivantes :
〈
νγ,tot

〉
= 0.112 · A − 19.94 (3.55)

〈
Eγ,tot

〉
= 0.028 · A + 0.09 (MeV) (3.56)Fréhaut (f [53℄) et Fort ont proposé un modèle dont l'idée prinipale est d'introduire unformalisme qui permet d'exprimer le spetre d'émission gamma par �ssion (S(Eγ) omme étantle produit de la distribution des multipliités gamma (D(n) probabilité qu'une �ssion produise

n photons) par la loi de probabilité de distribution en énergie de n photons (P (n,Eγ)) :
S(Eγ) =

∑

n

D(n) · Pn(Eγ) (3.57)Selon la "méthode de pondération" mise au point par Maier-Leibnitz (f [59℄), si la loi de pro-babilité d'émission d'un gamma est donné par :
P1(Eγ) =

e

−Eγ〈
Eγ

〉

〈
Eγ

〉 (3.58)on obtient la probabilité pour l'émission de n gamma :
Pn(Eγ) =

En−1
γ〈

Eγ

〉n−1
· (n − 1)!

· P1

(
Eγ

) (3.59)Fréhaut e�etue des mesures du spetre d'émission du 252Cf. Puisque D(n) est une loi statistique,il lisse les résultats expérimentaux selon la loi de Gauss (en premier lieu naturellement), puisselon la loi de Poisson (ar V ar
(
D(n)

)
≈ n), 'est à dire :

D
(
n
)

=
1

σ
√

2π
· e−

1
2
·

(
n−n

σ

)2 (loi de Gauss de paramètres n et σ) (3.60)
D

(
n
)

=
n−n

n!
· e−n (loi de Poisson de paramètre n) (3.61)Les résultats qu'il obtient sont les suivants :� Loi de Gauss : Eγ = 0.96 MeV, νγ,tot = 7.4 et Eγ,tot = 7.104 MeV� Loi de Poisson : Eγ = 0.92 MeV, νγ,tot = 7.7 et Eγ,tot = 7.08 MeVLes résultats obtenus s'aordent parfaitement ave d'autres résultats expérimentaux de Pleason-ton et Verbinski (f tableau 3.2). Les spetres proposés sont assez similaires à eux obtenus parla tehnique du paramètre R (en forme de spetre d'évaporation). Ce model phénoménologiqueest utilisé dans l'évaluation JEF2.2 pour les émissions gamma par �ssion de l'U238. Reemment,Valentine (f [60℄) a e�etué une approhe similaire qui permet d'estimer le nombre moyen degamma émis par �ssion.La omplexité du phénomène de �ssion des noyaux atomiques, notamment lors de la redis-tribution des masses et des harges des fragments de �ssion très exités, n'a pas pu jusqu'à e52



3.4. Inertitudes sur les émissions photoniquesjour être dérite dans son ensemble par un seul et unique modèle théorique. Pourtant, les progrèsaomplis en terme de performanes des outils de simulations numériques ont permis une ap-prohe statistique de desription des réations nuléaires qui devient de plus en plus pertinente.Ainsi le modèle d'évaporation, qui s'appuie sur le formalisme de Hauser-Feshbah-Moldauer [61℄[62℄ (utilisé dans la desription statistique des réations nuléaires), est employé pour l'analysethéorique des asades de déroissane gamma des noyaux exités. L'ensemble des aratéris-tiques de désexitation des fragments de �ssion (telles que les spetres d'émission de neutronset de gamma, leurs multipliités ou enore les rendements isomèriques) pourraient être aluléesave suès à l'aide de e modèle si seulement les indéterminations initiales onernant prinipa-lement la distribution des énergies d'exitation des fragments de �ssion ainsi que leurs momentsangulaires étaient levées (il existe également d'autres di�ultés d'indétermination liées aux a-ratéristiques des noyaux en exès de neutrons). Il ne nous appartient pas - dans le adre de ettethèse - de détailler davantage es modélisations statistiques : les référenes [63℄ et [64℄ peuventêtre onsultées pour approfondir le sujet.
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Deuxième partieLe futur réateur de reherhe JulesHorowitz (RJH)
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJHCompte tenu de l'importane de sa �lière nuléaire, la Frane a le projet de développer sur leentre de Cadarahe un réateur de reherhe de deuxième génération, onsaré à l'étude des ma-tériaux et ombustibles sous irradiation, au servie des utilisateurs européens. Il s'agit du projetde Réateur Jules Horowitz (RJH). Ce hapitre présente brièvement la situation des réateurs dereherhe en Europe et les objetifs du projet RJH. Les performanes ambitieuses attendues poure nouveau réateur sont présentées ii essentiellement sous l'angle de la neutronique, ave unedesription des prinipales options de oneption retenues à e jour et qui onernent le ÷ur, leré�eteur, les assemblages ombustibles et les dipositifs expérimentaux.4.1 Situation des réateurs de reherheLes réateurs expérimentaux sont des outils indispensables au développement et à l'évolu-tion de l'énergie nuléaire (ompréhension des phénomènes, validation des solutions, essais auxlimites . . .). De plus ils jouent un r�le lé dans la reherhe fondamentale onernant l'étude del'organisation de la matière. En�n, les irradiations permettent la prodution d'isotopes pour desappliations médiales et industrielles. Il existe six grandes familles de réateurs de reherhe :� Les maquettes ritiques (EOLE, MINERVE,MASURCA, ISIS, AZUR, . . .) sont onçuespour répondre aux besoins de quali�ation des aluls neutroniques et de physique des÷urs. Ce sont des réateurs de faible puissane (inférieures à 5 kW pour des �ux neutro-niques de l'ordre de 109 neutrons.cm−2).� Les réateurs d'irradiation tehnologique sont utilisés pour l'étude de la tenue sousirradiation des ombustibles et des matériaux. Ils se aratérisent par des �ux neutroniqueset des puissanes importantes (de 25 à 100 MW, pour des �ux de quelques 1014 n.cm−2).Les éhantillons de matériaux à irradier sont introduits dans des dispositifs expérimentauxdotés d'une instrumentation très poussée (mesures de température, de pression, de gon-�ement des éhantillons). Le réateur OSIRIS à Salay est le réateur atuel d'irradiationtehnologique du CEA : doté d'une puissane de 70 MW, il permet de réaliser 8 à 12 ex-périenes d'irradiation par yle de fontionnement. Ces réateurs sont également utiliséspour la prodution de radio-éléments à usage médial ou industriel.� Les réateurs dédiés aux études de sûreté et situations aidentelles tels que CABRIet PHEBUS à Cadarahe. PHEBUS sert à la réalisation de programmes d'essais d'aidentsgrâves ave fusion de ombustibles et CABRI permet de réaliser des essais pour déterminerles limites de tenue des ombustibles en as d'aident de réativité. Ce sont des réa-teurs apables de puissanes loalement très élevées pendant des durées très ourtes etqui mettent en ÷uvre des dispositifs de mesure très performants vis à vis des phénomènesrapides.� Les réateurs de démonstration (ou réateurs prototypes) pour véri�er et analyser àune éhelle représentative de la solution industrielle, la validité et les possibilité du réateur.(EL4, RAPSODIE, PAT, RNG)� Les réateurs d'enseignement et de formation sont des réateurs ne néessitant pasde puissane notable, ils sont failes d'aès, souples et simples d'utilisation. (ULYSSE etISIS à Salay, AZUR à Cadarahe).� Les réateurs "à faiseaux de neutrons", utilisés pour la reherhe fondamentale(ORPHEE à Salay et RHF à Grenoble), permettent de aratériser les strutures de lamatière ondensée. Les neutrons ont des propriétés de pénétration et d'interation permet-tant d'explorer la matière à l'éhelle du noyau, de l'atome, de la moléule. Ces propriétéssont utilisées dans les études de physique du solide, le magnétisme, les strutures ristal-58



4.2. Les spéi�ités du RJHlines, la physio-himie ou la biohimie.Tab. 4.1 � Situation des réateurs d'irradiation tehnologique en EuropeEurope Réateur 1ière divergene Puissane (MW)Norvège Halden 1960 19Suède R2 1960 50Hollande HFR 1961 45Belgique BR2 1963 60Frane OSIRIS 1966 70Pour répondre aux enjeux sienti�ques et tehnologiques des réateurs nuléaires de deuxième,troisième et quatrième génération, il faut onevoir des matériaux et des ombustibles plus per-formants, plus résistants et produisants moins de déhets. Les études qui permettent d'analyserles phénomènes physio-himiques responsables de l'évolution des matériaux et des ombustiblessont de plus en plus omplexes. En Europe, les réateurs de reherhe néessaires à e typed'étude, parmi lesquels le réateur OSIRIS du CEA Salay, datent des années 60 (voir tableau4.1). La plupart d'entre eux seront progressivement arrétés à partir de la prohaine déennie.Aussi, la disponibilité d'un outil de reherhe moderne, permettant de maintenir un haut niveaud'expertise en Frane et en Europe, apparaît omme un besoin roissant dans le domaine del'énergie nuléaire [65℄. Le projet RJH répond à et enjeu sienti�que et tehnologique pour :� L'amélioration de la ompétitivité et de la durée de vie des entrales nuléaires en fon-tionnement (longévité) ;� Le développement des ombustibles qui aompagnera l'évolution des réateurs de troisièmegénération (performanes) ;� Le développement de nouveaux matériaux et ombustibles pour les réateurs de quatrièmegénération (meilleure utilisation des ressoures naturelles d'uranium et rédution du volumedes déhets) ;� Tests des éhantillons en situation inidentelle et aidentelle ;� La prodution en Europe de radio-éléments pour les appliations médiales à des �ns dediagnosti et de thérapie.4.2 Les spéi�ités du RJHLe RJH s'insrit dans une nouvelle génération de réateurs d'expérimentations qui o�re desperformanes arues tout en apportant une grande �exibilité d'utilisation et en maintenant unhaut degré de sûreté. En e�et, la volonté de ouvrir les besoins des di�érentes �lières atuelles età venir exige de disposer de performanes neutroniques nettement plus élevées que la générationpréédente tant pour les �ux thermiques que pour les �ux rapides. Le RJH est onçu pourapporter également une amélioration signi�ative onernant la qualité des expérimentations.Les besoins exprimés se regroupent autour de deux axes prinipaux :� Maîtriser ave préision les onditions d'essais : ei néessite par exemple, de prendre enompte l'e�et de l'éhau�ement gamma sur les expérienes, éhau�ement d'autant plusimportant que les �ux de neutrons sont élevés dans le ÷ur du RJH. Une rédution des ef-fets de l'éhau�ement gamma peut être atteinte soit par la mise en ÷uvre d'érans gamma59



Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJHentre la soure de rayonnement et les expérienes (en partiulier en ré�eteur), soit en in-tervenant sur la oneption des dispositifs (par exemple, homogénéisation des températuresdes éhantillons en ÷ur par mise en irulation du aloporteur du dispositif). Il néessiteégalement un e�ort important sur l'instrumentation. Tout ei se traduit par la oneptiond'une nouvelle génération de dispositifs expérimentaux.� Elargir la gamme de servies expérimentaux sur l'installation. Cet objetif a onduit à doterle RJH d'un ensemble de moyens expérimentaux intégrés, en partiulier : un laboratoirede mesure en ligne des produits de �ssion, un laboratoire de dosimétrie ainsi que despostes d'examens non destrutifs des matériaux et ombustibles diretement reliés auxellules haudes de l'installation. Il a par ailleurs été déidé de développer sur le RJH uneellule haude dédiée à l'exploitation d'expérienes orientées sûreté, apable de traiter deséhantillons et des dispositifs ontaminés par des émetteurs alpha.La oneption du RJH obéit également à des exigenes de �exibilité qui se traduisent par :� une attention partiulière dans le dimensionnement des omposants di�ilement rempla-çables pour s'assurer qu'ils peuvent faire fae à des on�gurations di�érentes d'utilisation ;� des dispositions onstrutives permettant le remplaement de ertaines parties de l'ins-tallation ('est ainsi que l'ensemble du blo pile situé dans la pisine réateur est onçudémontable et interhangeable).En�n, à la di�érene des réateurs onstruits dans les années 60, la démarhe de oneptiondu RJH obéit à une méthodologie d'analyse des ritères de sûreté sévère basée sur un référen-tiel tehnique de onstrution, de matériaux, qui tire les béné�e d'une expériene de plusieursdizaines d'années.4.3 Les prinipales options de oneption du RJHLa oneption s'est appuyée :� sur un Cahier des Charges Fontionnel [15℄ et un état initial [66℄ issus des études anté-rieures et délinés par un Cahier des Charges Fontionnel "÷ur" [67℄ et des Spéi�ationsTehniques des Besoins [68℄ [69℄ ;� sur un proessus itératif entre le onepteur et le lient, ave, entres autres, un suivi desperformanes lés ;� sur des hoix ommuns maîtrise d'÷uvre - maîtrise d'ouvrage pour les prinipales options ;� sur le souis partagé d'avoir un objet respetant les objetifs et les ontraintes mais ouvert.Les ritères d'appréiation permettant de justi�er les hoix de oneption sont basés priori-tairement sur des onsidérations relevant de la sûreté en ohérene ave les neufs performaneslés de l'installation qui sont :1. Niveau de �ux dans la on�guration de référene et "gamme de �ux" propre à haqueon�guration,2. Capaité expérimentale propre à haque on�guration,3. Capaité de la oneption de l'interfae réateur/dispositifs à permettre l'aueil, dans desonditions de sûreté satisfaisantes, du domaine expérimental visé pour le RJH,4. Disponibilité du réateur supérieure à 275 jours/an,60



4.3. Les prinipales options de oneption du RJH5. Coût d'exploitation du réateur et des dispositifs,6. Maîtrise des éhau�ements gamma au niveau des éhantillons,7. Coneption de deux emplaements peu perturbés neutroniquement pendant le yle,8. Aptitude à réaliser pendant les inter-yles les hargements/déhargements des expérienes,les essais non destrutifs, les passages en ellules pour les besoins des expérimentateurs,9. Démontabilité (et/ou) inspetabilité de tous les omposants onstituant les trois barrièresen vue de la véri�ation de leur intégrité2.4.3.1 Calendrier du projetLe projet s'artiule suivant di�érentes phases : une phase de faisabilité (<2001), une phasede dé�nition (2003-2005), une phase de développement (2006-2007) et une phase de réalisation(onstrution et tests : 2008-2013). Les phases de dé�nition et de développement sont on�ées auMaître d'÷uvre onstitué par un groupement AREVA-TA/AREVA-NP/EDF en équipe intégrée,tandis que la maîtrise d'ouvrage revient au CEA qui aura également le r�le d'exploitant. La �ndes études de dé�nitions est marquée par la rédation et la soumission d'un Rapport Préliminairede Sûreté on�é aux autorités de sûreté pour l'obtention d'un permis de onstruire (prévu pourMars 2007). Par ailleurs, omme le montre le diagramme de la �gure 4.1, le projet est soumis àdes enquètes et des onertations pour un débat publi.

Fig. 4.1 � Diagramme de Gant du projet RJH
2Les performanes 8 et 9 ne onernent pas diretement le ÷ur du réateur. 61



Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH4.3.2 Vue d'ensemble du réateurL'installation omprendra deux bâtiments prinipaux aolés (voir �gure 4.2) :� le bâtiment réateur abritera le réateur nuléaire, les équipement néessaires à son exploi-tation et eux utilisés pour suivre les expérimentations,� le bâtiment des annexes nuléaires omportera des ellules pour la préparation, le ondi-tionnement et l'examen des éhantillons expérimentaux et trois pisines d'entreposage.Un anal permettra de transférer sous eau les dispositifs expérimentaux entre le bâtiment réateuret le bâtiment des annexes.Trois iruits d'eau, indépendants les uns des autres, partiiperont au refroidissement duréateur :� le iruit primaire (÷ur - dispositifs expérimentaux - ré�eteur) refroidira le ÷ur du réa-teur par irulation d'eau sous pression (iruit fermé à l'intérieur du bâtiment réateur),� le iruit seondaire, isolé du iruit primaire, refroidira le iruit primaire grâe à deséhangeurs de haleur plaés entre les deux iruit dans le bâtiment réateur,� le iruit externe refroidira le iruit d'eau seondaire à travers d'autres éhangeurs de ha-leur plaés dans le bâtiment des réfrigérants. Ce iruit sera alimenté via une analisationaheminant l'eau provenant du anal de provene.La température de l'eau sera de l'ordre de 30�C à l'entrée du ÷ur et restera inférieure à 60�C àla sortie.

Fig. 4.2 � Vue d'ensemble du réateur RJH4.3.3 Le ÷urPour l'irradiation des dispositifs expérimentaux, deux on�gurations de ÷ur et de ré�eteursont étudiées :62



4.3. Les prinipales options de oneption du RJH� une on�guration d'exploitation dite "de référene" (f �gures 4.3 et 4.4) apable des plushautes performanes en terme de �ux neutronique en ÷ur et en ré�eteur,� une on�guration d'exploitation dite "large" (f �gure 4.5) apable d'irradier un nombreplus important d'éhantillons et omportant deux gros dispositifs �xes en ÷ur.La géométrie de référene est onstituée d'un ÷ur et d'un aisson de forme ylindriquepermettant les performanes nominales. Un aisson ylindrique résiste mieux à la pression, sonépaisseur est moindre et les performanes de �ux en ré�eteur sont don meilleures. Un asier enaluminium est onstruit indépendamment du aisson pour une meilleure �exibilité d'utilisation(à moindre oût, l'exploitant peut hanger le asier a�n de l'adapter à d'autres on�gurations dela harge expérimentale). Conernant la nature du matériau, le hoix de l'aluminium est motivépour son faible impat neutronique (omparé au béryllium) et son faible oût de fabriation(omparé au zironium). Le asier omporte 37 alvéoles dont 34 au moins sont oupées pardes éléments ombustibles. La géométrie large omporte un asier de 49 alvéoles permettantd'aueillir en ÷ur deux boules d'un diamètre plus important (emplaements ouvrant troisalvéoles). La puissane nuléaire maximale déposée à l'intérieur du aisson a été �xée à 100 MWpour l'ensemble des on�gurations et des ombustibles étudiées.Le �ux rapide élevé visé au niveau des dispositifs en ÷ur (�ux perturbé de 5.1014 n./cm2/s)requiert une forte puissane volumique (environ 460 kW/l). Cette forte puissane volumiqueimpose de minimiser la masse de modérateur présente. Pour minimiser la masse de modérateursans diminuer exessivement la masse de aloporteur, le hoix logique est de ne pas utiliser d'autremodérateurs que l'eau. Compte tenu de la forte vitesse de l'eau en ÷ur (environ 15 m/s dansle ombustible), néessaire pour l'évauation de la puissane, un dessin d'élément ombustibleylindrique a été retenu a�n d'optimiser l'utilisation de l'eau sous �ux.La disposition des assemblages selon une on�guration irrégulière permet d'optimiser le �uxrapide au niveau des dispositifs plaés en ré�eteurs et la forme du ÷ur hoisie prohe de l'ortho-ylindre permet de minimiser les fuites neutroniques et de rallonger la durée de yle pour obtenirune disponibilité opérationnelle minimale de 25 JEPP (Jours Equivalents à Pleine Puissane).Pour respeter l'objetif de onsommation réduite d'élements, une gestion par frationnementest reherhée (voir �4.3.7).
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH

Fig. 4.3 � Plan tehnique d'une oupe radiale de la zone ombustible du ÷ur RJH "de référene"
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4.3. Les prinipales options de oneption du RJH

Fig. 4.4 � Plan tehnique d'une oupe radiale du oeur RJH "de référene"

Fig. 4.5 � Plan tehnique d'une oupe radiale du oeur RJH type "on�guration large" 65



Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH4.3.4 Le ré�eteurDu fait de ses hautes performanes, la oneption du ÷ur a été orientée vers un ensemblefortement hétérogène onstitué, d'une part, d'un ÷ur où le volume d'eau est minimisé pourobtenir des �ux rapides élevés, et d'autre part, d'un ré�eteur béryllium qui permet de retrouverune éonomie de neutrons intéressante. Le ré�eteur, onstitué de blos de béryllium (f �gure4.6), est modulaire et failement reon�gurable par réarrangement des blos dans la pisineréateur. Les blos sont onçus pour permettre l'aueil et la réfrigération par lames d'eau dedispositifs de tailles variables (emplaements expérimentaux �xes). Par ailleurs, le ré�eteur estaménagé pour permettre l'aueil de systèmes à déplaement ; eux-i permettent, à puissaneonstante du ÷ur, de réaliser des variations ontr�lées de puissane sur des dispositifs, pardéplaement radial par rapport au ÷ur.Après une revue des di�érents matériaux possibles (eau légère, eau lourde, béryllium, gra-phite), le béryllium a été hoisi pour les raisons suivantes :� la néessité d'un ré�eteur failement reon�gurable pour aueillir des hargements ex-périmentaux très divers élimine la possibilité d'utiliser l'eau lourde ar elle néessite uneenveloppe solide ;� la bonne tenue sous �ux requise du point de vue sûreté n'est plus assurée pour le as dugraphite (e�et Wigner3) ;� l'obtention d'un �ux rapide élevé en ré�eteur dans un volume su�sant aux besoins expé-rimentaux exlue l'utilisation de l'eau légère ;� la ontrainte de minimisation des fuites neutroniques radiales (pour l'éonomie de ombus-tible) n'est pas satisfaite ave l'utilisation de l'eau légère.L'intense rayonnement gamma produit dans le ÷ur est atténué à l'interfae ÷ur-ré�eteurpar des érans de protetion en ziraloy (2 fois 2 m d'épaisseur), démontables, entourant presquetotalement le ÷ur. Cela permet de limiter l'éhau�ement nuléaire au niveau de ertains dispo-sitifs en ré�eteurs à des valeurs inférieures à 2 W/g.

3L'énergie emmagasinée au sein des strutures ristallines du graphite (orrespondant aux dommages provoquéspar les �ux neutroniques) se trouve brutalement libérée à la suit d'un réarrangement atomique (onséutif à uneélévation de l'agitation thermique des atomes par exemple), e qui provoque une brusque et importante élévationde la température du graphite. Ce phénomène est appelé "e�et Wigner", du nom du physiien qui l'a déouvert.66



4.3. Les prinipales options de oneption du RJH

Fig. 4.6 � Plan tehnique d'une oupe radiale du ré�eteur RJH
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH4.3.5 L'assemblage ombustibleIl a été retenu omme objetif de dimensionner le ÷ur pour permettre, à terme, un fontion-nement ave un ombustible faiblement enrihi (19.75% pour satisfaire aux ontraintes internatio-nales de non-prolifération [70℄) et très fortement hargé en uranium (8 g.cm−3). Le ombustibleretenu à ette �n est de type UMo (uranium-molybdène), atuellement en ours de dévelop-pement. Les délais de développement de e ombustible ne permettent pas d'en disposer à ladivergene de l'installation. Un ombustible de repli U3Si2 (siliiure), à 4.8 gU/cm3 est quali�épar ailleurs et retenu pour le démarrage. Le niveau d'enrihissement de e ombustible a été aléà 27% de manière à assurer une équivalene de longueur de yle ave le ombustible UMo.Les plaques ombustibles sont obtenues par olaminage de la matrie aluminium ontenant lesgrains d'UMo ou d'U3Si2 ombustible et des gaines en aluminium. Le intrage permet d'obtenirdes plaques ayant la ourbure voulue. Ces plaques, au nombre de huit, sont ensuite �xées surtrois raidisseurs qui dé�nissent l'élément ombustible ylindrique (f �gure 4.7). Cette géométriea été retenue prinipalement pour les onsidérations suivantes :� au niveau de la thermoméanique de l'élément ombustible : les plaques intrées ont unebonne résistane sous vitesse d'éoulement de l'eau élevée et la tenue méanique de l'en-semble est bonne ;� au niveau de la thermohydraulique sûreté : la dilatation des plaques sous �ux (dilatationthermique ou gon�ement sous irradiation) est onnue et onserve la forme de l'élément ;� au niveau fabriation : le futur fabriant a un grand retour d'expériene sur e type degéométrie ('est, entre autres, la géométrie des éléments de BR2).Chaque élément peut reevoir en son entre soit un dispositif expérimental - entourée d'untube aluminium permettant de déoupler l'éoulement entre la plaque ombustible interne etles omposants présents au entre de l'élément - soit un absorbant de ontr�le, soit un mandrinaluminium (Diamètre externe : 32 mm). Il est par ailleurs possible de retirer un élément d'unealvéole du ÷ur pour y aménager un emplaement expérimental (Diamètre externe : 92 mm).
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4.3. Les prinipales options de oneption du RJH

Fig. 4.7 � Shéma tehnique de l'assemblage RJH
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH4.3.6 Les barres de ontr�leLe ontr�le de la réativité du ÷ur (réativité totale d'environ 22000 pm) est assuré partrois systèmes :� un système de pilotage de la puissane du réateur onstitué de 3 méanismes de barres,� un système d'arrêt d'urgene omportant 3 méanismes de barres mis en position hauteavant la divergene et dimensionnés pour l'arrêt rapide du réateur (hute en 0.5 seondes),� un système de ompensation de la réativité (21 méanismes de barre), pour maîtriser lesévolutions lentes et la forme de la nappe de �ux en ÷ur.Cela fait un total de 27 éléments pour la on�guration de référene. Le système de pilotage estutilisable omme deuxième système d'arrêt de la réativité en plus du système d'arrêt d'urgene.Le système de ompensation est utilisé pour le maintien à long terme de la sous-ritiité aprèsarrêt du réateur. Le nombre d'absorbants de ompensation a été dé�ni pour permettre une�exibilité maximale des hargements de ÷ur. Les di�érents types d'absorbants sont implantésdans la zone ÷ur, au entre des éléments ombustibles ou au niveau des emplaements inter-éléments. La solution de référene pour es barres de ontr�le onsiste à utiliser deux ylindreshafniés onentriques ave un noyau en aluminium. Le hoix d'implantation des absorbants auentre des éléments ombustibles est préférable ar il permet de limiter les perturbations de �uxinduites sur les emplaements expérimentaux environnants en ÷ur. Les douze emplaementsinter-assemblage qui apparaissent au niveau de la géométrie de référene peuvent alors être utiliséspour insérer de petits dispositifs ou de l'instrumentation ; ils ouvrent également des possibilitésd'ajustement onernant le ontr�le de la réativité et la stabilité des performanes du ÷ur,en partiulier dans le as de ertaines harges expérimentales qui peuvent perturber l'e�aitédes absorbants hafniés : dans e as, on envisage l'utilisation de poisons onsommables (sousforme de mandrins aluminium ayant une ouhe mine de Gadolinium ou de Cadmium insérésdans es emplaements), pour ompenser l'exès de réativité initial du ÷ur neuf, modi�er la�te ritique d'insertion des barres et déplaer ou minimiser les points hauds des fateurs depuissane dans le ÷ur.4.3.7 Gestion des ylesLa gestion du rehargement des éléments ombustibles est e�etuée par frationnement (partiers pour la on�guration de référene et par inquième pour la on�guration large) ave unplan de hargement optimal (voir �gure 4.8) permettant de minimiser les points hauds desfateurs de puissane. Les performanes atteintes en termes de durée de yle (JEPP pour 100MW) pour les di�érents ÷urs étudiés sont résumées dans le tableau 4.2. Comme le montre etableau, la demande de la maîtrise d'ouvrage d'avoir la même performane en terme de durée deyle quelque soit le type de ombustible employé dans la on�guration de référene (U-Mo ouU3-Si2), est entièrement satisfaite. Remarquons ependant que les pentes de perte en réativitédi�èrent notablement : -181 pm/JEPP pour l'U-Mo ontre -228 pm/JEPP pour l'U3-Si2. Celas'explique par le fait que le Si absorbe moins de neutrons que le Mo et que l'ajustement de ladurée de yle a été fait en mettant moins d'U235 au niveau du ÷ur U3Si2, d'où une pented'usure plus prononée.4.3.8 Les dispositifs expérimentauxLe RJH présente des potentialités nouvelles qui néessitent, pour être pleinement exploitées,la oneption de dispositifs expérimentaux spéialement aménagés - destinés à réaliser des irra-diations de matériaux et de ombustibles - sahant répondre aux besoins liés au soutien du par70



4.3. Les prinipales options de oneption du RJHTab. 4.2 � Performane des durée de yle des ÷urstype de ÷ur Frationnement Durée de yle (JEPP 100MW)C÷ur U-Mo type on�guration de référene par tiers 31.5C÷ur U-Mo type on�guration large par inquième 29C÷ur U3-Si2 type on�guration de référene par tiers 31.5

Fig. 4.8 � Plan de hargement-déhargement du ÷ur type on�guration de référene en fra-tionnement par tiersnuléaire atuel et au développement des nouvelles �lières de réateurs du futur. Même s'il estimpensable de disposer, en phase de oneption, de toutes les aratéristiques possibles de tousles dispositifs envisageables pour le RJH, il est important de bien identi�er les di�érentes famillesde dispositifs envisageables et leurs �exibilités sahant que les besoins évolueront au ours de lavie du réateur. Pour mettre en évidene les qualités et les possibilités du RJH dès sa onep-tion, il est essentiel d'étudier et de proposer quelques dispositifs bien iblés. La oneption du÷ur s'est faite en intégrant des dispositifs types et en examinant la réponse du ÷ur à d'autresdispositifs. Nous allons présenter des dispositifs de référene qui sont d'ors et déjà pris en ompteau niveau des études de développement, puis quelques dispositifs innovants qui sont enore enphase d'étude de faisabilité.Aperçu de quelques dispositifs standardsLe dispositif houa isolé (voir �gure 4.9). Ce dispositif s'insère au entre d'un assemblageombustible standard et permet d'irradier des éhantillons de matériaux. Le dispositif Chouaest une apsule omprenant une double enveloppe onstituée d'une barrière thermique, de sixéléments hau�ants régulés en température et d'un porte éhantillons adapté pour haque hargeexpérimentale. La barrière thermique est onstitué d'un milieu NaK permettant d'avoir unebonne homogénéisation des températures tout en s'ativant peu sous �ux et en étant liquide71



Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJHaux températures normales de fontionnement. La température des éhantillons est régulée entre250�C et 400�C par les fours. Les Chouas isolés sont plaés au entre du ÷ur (au sein du réseaud'assemblages ombustibles) et peuvent ainsi béné�ier d'une importante exposition au �ux deneutrons rapides, e qui est partiulièrement utile pour l'étude des phénomènes de dommagessous irradiation des aiers.

Fig. 4.9 � Dispositif étalon type "CHOUCA isolé"Le dispositif houa groupé. Ce dispositif est onstitué d'un groupement de trois houaisolés qui oupent une alvéole du asier à la plae d'un assemblage standard. Un éran de Ziraloya été reommandé pour e dispositif a�n de minimiser les éhau�ements gamma au niveau destrois éhantillons irradiés tout en onservant les performanes de �ux rapide souhaitées.Le dispositif gri�on (voir �gure 4.10). Ce dispositif est destiné à l'irradiation de rayonsombustibles dans les onditions les plus prohes de elles renontrées dans les REP (Réateursà Eau Pressurisés). Il est implanté en ré�eteur et peut aueillir di�érents types de rayons(neufs ou pré-irradiés, UO2, MOX, instrumentés ou non). Les mesures e�etuées permettront dearatériser les rayons ombustibles étudiés ; par exemple du point de vue de la températureen fontion du taux de ombustion, de la déformation de la gaine pendant l'interation pastille-gaine, du gon�ement gazeux, ou de la orrosion des gaines... Ce dispositif est de type bouilleuret l'évauation de la puissane générée par le rayon est assurée par onvetion naturelle de l'eausous pression.72
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Fig. 4.10 � Dispositif étalon type GRIFFON
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJHAperçu de quelques dispositifs innovantsSont regroupés sous ette appellation les dispositifs spéi�ques au RJH qui néessitent desétudes préliminaires de faisabilité et de pré-oneption avant d'être pris en harge par la maîtrised'÷uvre. Les dispositifs onernés sont destinés à être plaés en ÷ur et doivent répondre àdes objetifs nouveaux ou à des ontraintes partiulières liés aux potentialités arues du RJHpar rapport aux réateurs expérimentaux de la génération préédente. Les dispositifs identi�ésatuellement sont :� le onvertisseur,� le dispositif TPC,� le dispositif d'irradiation sous haut �ux gamma,� les dispositifs d'irradiation pour la �lière gaz.Le onvertisseur. Il s'agit d'un dispositif permettant de modi�er loalement le �ux neutro-nique du ÷ur a�n de pouvoir mener, en son entre, des expérienes en spetre rapide ave untaux de dommage annuel satisfaisant. L'objetif visé est d'obtenir un gain de 20% en �ux rapidepar rapport au ÷ur de référene. La faisabilité est démontrée d'un point de vue neutronique[71℄ pour plusieurs types d'approhes qui néanmoins néessitent toutes une onentration loaleélevée de matière �ssile. Cette partiularité oriente les études vers l'utilisation d'un ombustiblemétallique de type UMo ave un taux d'enrihissement en U235 élevé (93%). Le point ritique dela oneption porte sur le refroidissement de e ombustible et la solution de référene repose surl'emploi d'aiguilles de forme ruiforme qui permet de disposer d'une grande surfae d'éhangepour une quantité de ombustible donnée. Les études en ours visent à on�rmer la faisabilitédu onvertisseur du point de vue de la thermohydraulique, à valider le hoix du ombustibleet à démontrer la fabriabilité des aiguilles. Une oopération ave le RIAR et le VNIMN, deuxorganismes russes qui exploitent le réateur SM utilisant e type d'aiguilles, a été mise en oeuvrea�n de béné�ier de l'expériene disponible sur es éléments ombustible peu onnus en Frane[72℄.Le dispositif TPC (Transitoire de Puissane Combustible). L'objetif de e dispositif estd'aider à la ompréhension des phénomènes a�etant le ombustible lors d'un aident de réati-vité. Un éhantillon test de ombustible irradié sera soumis à un transitoire de puissane obtenupar déplaement rapide (environ 200 ms) dans le ÷ur, à travers un �ux neutronique thermiquedont le niveau est environ inquante fois supérieur à elui d'un REP. Pour être représentatif,l'équilibre des produits de �ssion à vie ourte doit être reonstitué par une irradiation préalablede quelques jours de l'éhantillon avant la réalisation du transitoire. Les études en ours portentsur la faisabilité d'un système méanique d'entraînement apable d'e�etuer e déplaement ra-pide. Par ailleurs, la réation d'un �ux thermique élevé néessitera probablement l'utilisation dela position entrale du ÷ur dans laquelle il faudra laisser un trou d'eau su�sant pour réaliserla thermalisation des neutrons [73℄.Le dispositif d'irradiation sous haut �ux gamma. Il s'agit de revisiter un dispositif detype CHOUCA a�n de limiter les gradients de températures dans les éhantillons de matériauxen ours d'irradiation. En e�ets, le niveau élevé de �ux gamma régnant dans le ÷ur du RJHonduit à des valeurs importantes qui ompliquent la oneption des expérienes réalisées (onpasserait d'un dép�t d'énergie de 8W/g dans OSIRIS à 20 W/g dans RJH, voir plus dans leonvertisseur). Plusieurs solutions ont déjà été examinées au niveau des prinipes, et les étudesà venir doivent onduire à une mise en oeuvre industrielle de l'une d'entre elles.Les dispositifs d'irradiation dédiés à la �lière gaz Il s'agit d'un dispositif visant àirradier sous �ux neutronique des plaques ombustibles de type GFR (Gas Fast Reator). Les74
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Fig. 4.11 � Positionnement du dispositif "onvertisseur" à aiguilles dans le RJH
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJHonditions d'irradiation, en terme de taux de réation de �ssion et de dommage subis par le om-bustible étudié, doivent être similaires à elles du fontionnement nominal du GFR. L'ajustementdes �ux neutroniques d'irradiation a�n de respeter les ritères objetifs de représentativité del'expériene est à enore à l'étude [74℄ ; les solutions envisagées s'appuient sur la mise en plaed'érans neutroniques apturant ou �ssiles.4.3.9 Performanes généralesQuelques unes des performanes lés alulées pour le ÷ur RJH dans sa on�guration de"référene" et sa on�guration "large" sont présentées (les résultats sont issus de la référene[75℄).Dans le ÷ur de référeneLa harge expérimentale de alul des performanes omporte :� 10 emplaements d'irradiation en ÷ur omprenant :� 7 emplaements isolés au entre d'un élément ombustible, portant un dispositif standardmatériaux ("Choua isolé"),� 3 groupes de 3 dispositifs standards matériaux dans un boîtier aluminium oupant unealvéole du ÷ur ("Choua groupé"),� 6 emplaements sur systèmes à déplaement en ré�eteur,� 6 emplaements �xes d'irradiation en ré�eteur,� 9 emplaements en ré�eteur pour prodution de radioéléments arti�iels.Les performanes alulées de ette on�guration ave son hargement omplet sont les sui-vantes pour 100MW de puissane nuléaire et un ombustible UMo [76℄ ou [77℄ :� Flux rapide (> 0,907 MeV) maximum perturbé sur un éhantillon matériaux standard àmi-hauteur du ÷ur : entre 1,8 et 5.5 · 1014 n/cm2/s selon la position,� Flux rapide (> 0,907 MeV) max perturbé sur un dispositif ombustible standard en ré�e-teur (ombustible à 1% U235) 8.8 · 1013 n/cm2/s,� Puissane linéique max. sur éhantillon ombustible en ré�eteur (alul ave éhantillonombustible à 1% U235) : 600 W/m,� Durée de yle : 31 jours,� Vitesse de l'eau dans le ombustible : 15 m/s,� Nombre d'emplaements d'absorbants mobiles : 27,� Nombre d'emplaements utilisables pour des poisons �xes : 12.Dans le ÷ur largeCe ÷ur néessite l'installation d'un aisson plus volumineux pour intégrer une plus grandeapaité expérimentale, inluant deux gros emplaements en ÷ur (oupant haun la plaede trois alvéoles ombustible standard). La harge expérimentale de alul des performanesomporte :� 12 emplaements d'irradiation en ÷ur omprenant :� 6 emplaements isolés au entre d'un élément ombustible, portant un dispositif standardmatériaux ("Choua isolé"),76
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Fig. 4.12 � C÷ur type on�guration de référene ave son hargement expérimental� 4 groupes de 3 dispositifs standards matériaux dans un boîtier aluminium oupant unealvéole du ÷ur ("Choua groupé"),� 16 dispositifs en ré�eteurs hargés de boules de type REP dont 6 à 8 sur systèmes àdéplaement,� 9 emplaements �xes hargés de dispositifs pour prodution de radioéléments.Les performanes alulées sur ette on�guration ave son hargement omplet sont lessuivantes pour 100 MW de puissane nuléaire et un ombustible UMo :� Flux rapide (> 0,907 MeV) max perturbé sur un éhantillon matériaux standard à mi-hauteur du ÷ur : entre 1.6 et 4.4 · 1014 n/cm2/s selon la position,� Flux rapide (> 0,907 MeV) max perturbé sur un dispositif ombustible standard en ré�e-teur (ombustible à 2.25% U235) 7.7 · 1013 n/cm2/s,� Puissane linéique max. sur éhantillon ombustible en ré�eteur (alul ave éhantillonombustible à 2.5% U235) : 800 W/m,� Durée de yle : 30 jours,� Vitesse de l'eau dans le ombustible : 12 m/s.
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Chapitre 4. Présentation du futur réateur d'irradiation tehnologique RJH

Fig. 4.13 � C÷ur type on�guration large ave son hargement expérimental
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Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJHA�n de réaliser les études pour le RJH, AREVA-TA (Maître d'÷uvre) doit disposer d'un en-semble ohérent d'outils validés et quali�és en neutronique, photonique et thermohydraulique :'est l'objet du shéma de alul HORUS-3D (Horowitz Reator simulation Uni�ed System) [78℄.Le shéma HORUS-3D/N permet la modélisation neutronique en évolution des ÷urs RJH à pasirrégulier. Ce shéma [79℄ est basé sur l'utilisation de la méthode des aratéristiques [80℄ ave leode de alul APOLLO2 [81℄. Le shéma de alul HORUS3D/P est dédié à la photonique du÷ur RJH pour la détermination des éhau�ement gamma au niveau des dispositifs expérimen-taux et des matériaux de strutures. Les éhau�ements nuléaires alulés en ÷ur onstituentles données d'entrée du shéma de thermohydraulique HORUS3D/Th qui réalise les aluls dedimensionnement des systèmes de refroidissement du ÷ur.Nous présentons les deux shémas HORUS3D/N et HORUS3D/P, ainsi qu'une analyse dé-taillée des inertitudes qui leurs sont assoiées (dues aux biais de modélisation et aux donnéesnuléaires de base utilisées). Plusieurs programmes expérimentaux ont été dé�nis pour répondreaux besoins de quali�ation de es shémas et réduire leurs inertitudes : les programmes VAL-MONT et AMMON pour e qui est de la neutronique ; le programme ADAPh pour l'aspetphotonique.5.1 Objetifs du shéma de alul HORUS3DLe développement et la quali�ation des outils de alul et du formulaire HORUS3D estassuré par di�érentes unités du CEA, parmis lesquelles :� le Servie de Physique des Réateurs et du Cyle (SPRC), au sein duquel le Laboratoire desProjets Nuléaires (LPN) est en harge des ativités de développement et de quali�ationde shémas de alul pour les réateurs expérimentaux et les réateurs de propulsion navale ;� le Servie d'Etudes et de Reherhes en Modélisation Avanée (SERMA) qui est en hargedu développement et de la maintenane appliative des di�érents odes de alul du CEA.Pour réaliser les études durant les phases de dé�nition et de développement, le maître d'÷uvreRJH (AREVA-TA) reense ses besoins en termes de formulaires de alul à travers des Spéi�-ations Tehniques des Besoins [82℄ [83℄ qui dé�nissent les fontionnalités requises, les grandeursd'intérêt et leurs inertitudes assoiées. Quelques une des grandeurs d'intérêt et leurs inertitudesibles assoiées sont présentées dans le tableau 5.1.Tab. 5.1 � Exemple de grandeurs d'intérêt et leurs inertitudes ibles pour le formulaire HORUSau ours des études de dé�nition et de développementGrandeurs d'intérêt Inertitudes visées (2σ)Dé�nition DéveloppementFlux rapide en ÷ur ±20 % ±10 %Flux thermique en ÷ur ±20 % ±10 %dpa/an ±20 % ±10 %Réativité temps zéro ±2000 pm ±1000 pmEhau�ements nuléaires ±20% ±15%80



5.2. Le shéma de alul neutronique5.2 Le shéma de alul neutroniqueCe shéma permet la réalisation des études neutroniques de oneption et de dimensionnementgénéral du ÷ur et des ré�eteurs, au temps zéro (÷ur neuf) et en évolution, vis à vis desritères de sûreté, des objetifs et ontraintes d'exploitation, et des performanes d'irradiations.Les grandeurs neutroniques aessibles et les études réalisables par e shéma sont les suivantes :� la réativité initiale du ÷ur et sa variation en évolution en fontion de l'usure du ÷ur(Ke� et pente de réativité) ;� la gestion du ombustible (réativité du ÷ur à l'équilibre, plan de hargement, nombred'éléments déhargés par yle) ;� la onsommation en uranium 235 par élément ombustible et d'une manière générale lebilan isotopique en évolution ;� les taux de ombustion par élément ombustible ;� l'optimisation de la masse de poison onsommable entre les éléments, sa répartition sur le÷ur et son antiréativité ;� les nappes de puissane marosopiques sur le ÷ur, à 2D et 3D, dans la gamme de fon-tionnement du réateur et pour di�érentes situations de pilotage (détermination du pi depuissane radial élément et pi axial élément) ;� la distribution de puissane par plaque à l'intérieur de l'élément en ÷ur pour les di�é-rents types d'éléments (en fontion de la nature du barreau entral : absorbant, inerte ouexpériene) ;� la reprise de réativité entre di�érentes températures et e�ets di�érentiels (oe�ients detempérature) ;� l'antiréativité des absorbants de ontr�le hafnium ;� les antiréativités et onentrations de xénon et samarium à l'équilibre et après arrêt duréateur ;� les nappes de �ux neutronique marosopique rapide, épithermique et thermique (6 groupesd'énergie) en ÷ur et en ré�eteur non perturbé, à 3D. Les indies de spetres orrespon-dants ;� l'antiréativité et l'impat sur la distribution de puissane des dispositifs expérimentauxen ÷ur ainsi que des trous d'eau.Au ours des études de dé�nition, la géométrie du ÷ur RJH a onnu de profondes mo-di�ations (d'une forme de ÷ur parallélépipédique à une forme ylindrique, d'une strutured'arrangement régulière à une struture irrégulière des assemblages ombustibles. . .). Dans leshéma HORUS3D/N initial, la géométrie régulière des assemblages onduisait à maillage simpledu ÷ur qui permettait de réaliser les aluls d'évolution à l'aide du ode CRONOS2 (f �1.6),qui est un ode de résolution de l'équation de la di�usion basé sur des éléments �nis. Cependant,les hangements de géométrie ont rendu l'utilisation de e shéma obsolète. Atuellement, desdéveloppements sont en ours pour la modélisation par éléments �nis de es géométries irrégu-lières dans CRONOS. En attendant, le shéma atuel a été développé à partir du ode de alulAPOLLO2 (f �1.6) en se basant sur la méthode des aratéristiques (dont 'est l'une des pre-mières appliation industrielle) qui, même si elle est limitée à 2D, permet d'e�etuer des alulsen évolution sur une géométrie générale. Les aluls ÷ur en 3D sont atuellement réalisés ene�etuant des reprises des ompositions dans le ode Monte-Carlo TRIPOLI4. 81



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH5.2.1 Desription du maillagePour réaliser un alul APOLLO2 en méthode des aratéristiques, il faut disposer d'unegéométrie d'entrée au format TDT [84℄. Ce format peut être généré par l'outil graphique SILENE[85℄. L'objetif est de dé�nir un maillage su�samment �n pour obtenir un bon ompromis tempsde alul / préision. Les régions de �ux plat peuvent être homogénéisées. Le maillage du ÷urest réalisé par inlusions suessives de maillages référenés : le maillage "asier" est inlus dansle maillage "ré�eteur" pour former le maillage "÷ur". Puis les maillages "assemblages" peuventêtre inlus dans le maillage ÷ur suivant la on�guration voulue. Cette proédure de onstrutiondu maillage du ÷ur est illustrée par la �gure 5.1.La bibliothèque des maillages assemblages disponibles omprend :� l'assemblage standard (voir �4.3.5),� l'assemblage standard déoupé sur 60 degrés,� le dispositif houa isolé (voir �4.3.8),� le dispositif houa groupé (voir �4.3.8),� le dispositif gri�on (voir �4.3.8),� la barre d'aluminium externe (voir �4.3.5).De plus, le ÷ur peut être hargé d'assemblages de ontr�le équipés de barres de hafniumextrudées et deux types de poisons onsommables peuvent être insérés dans des emplaementsinter-assemblages (voir �4.3.6) :5.2.2 Shéma de transport "double niveau"Après avoir modélisé la géométrie du réateur et déterminé un maillage, le alul lassiquede transport neutronique en évolution utilisant le ode déterministe APOLLO2 omprend géné-ralement quatre étapes suessives qui peuvent être itérées en boule (suivant le nombre de pasd'évolutions) :� l'autoprotetion des setions e�aes multigroupes des noyaux lourds résonnants,� le alul de la valeur propre (ke�) et du �ux neutronique multigroupe (à l'instant t),� l'homogénéisation et la ondensation (pour les sorties, la onstitution de SAPHYB, quisont des bibliothèques de setions e�aes mirosopiques homogénéisées et ondensées,utilisées par le ode de alul CRONOS2),� le alul de l'évolution des noyaux évoluants.La nature hétérogène du ÷ur néessite l'utilisation de solveurs de alul de �ux à deuxdimensions. Pour optimiser le temps de alul, il est néessaire d'utiliser des bibliothèques desetions e�aes ondensées : la disrétisation initiale en 172 groupes d'énergie des bibliothèquesdisponibles au format APOLLO2 est ainsi réduite à 6 groupes d'énergies, sans perte importantede préision. Le alul d'autoprotetion préalable des setions e�aes d'entrée à 172 groupesd'énergies est optimisé en utilisant seulement une desription géométrique de type traverse 1Dd'un motif du ÷ur. Cette méthode de alul est quali�ée de shéma "double niveau" et permetde onilier préision et temps de alul. En résumé, le alul de transport "double niveau"omprend deux étapes :� la onstitution d'une bibliothèque interne (appelée APOLIB) de setions e�aes maro-sopiques autoprotégées à une dimension (1D) et ondensées en un nombre réduit de Ngroupes d'énergies (N<172),82



5.2. Le shéma de alul neutronique

(a) Ré�eteur (b) Casier

() =(a)+(b) ; C÷ur "nu" (d) =()+(e)+(f)+(g)+(h) ; C÷ur de référene

(e) Assemblage std (f) Choua isolé (g) Choua groupé (h) Barreinter-ass.Fig. 5.1 � Prinipe de la réation des géométries SILENE pour le maillage du ÷ur RJH de"référene" 83



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH� le alul de �ux hétérogène sur le ÷ur dérit en deux dimensions et à N groupes d'énergies.La onstitution de l'APOLIB à N = 6 groupes d'énergie est réalisée selon l'enhaînementsuivant :� alul d'autoprotetion des setions e�aes à 172 groupes d'énergies et à 1 dimension,� alul de �ux hétérogène à 172 groupes d'énergies sur des motifs 1D4� ondensation en N groupes d'énergie des setions e�aes autoprotégées (et pondérées parle �ux alulé).Une synoptique du shéma "double niveau" est représentée sur la �gure 5.2.

4Exepté pour les barres de ontr�le (motif 2D à ause de l'anisotropie azimutale du �ux à proximité des raidis-seurs et de forts gradients de �ux au niveau d'une très faible épaisseur de Hafnium) et les poisons onsommables(motif 2D ar il n'y a pas de symétrie de révolution vis à vis des assemblages périphériques).84



5.2. Le shéma de alul neutronique

Fig. 5.2 � Prinipe du shéma "double niveau"
85



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH5.2.3 Evolution des milieuxAprès avoir dé�ni et numéroté l'ensemble des milieux assoiés à e maillage, on détermine unnombre de régions évoluantes et un pas de temps optimal pour obtenir une bonne préision surl'évolution des onentrations isotopiques. Pour rendre ompte de l'évolution �ne du ombustibleen fontion du �ux sur haque plaque, il est néessaire de distinguer autant de milieux (évoluants)que de plaques ombustibles. Les aluls d'évolution sont e�etués à 6 groupes d'énergie ; pério-diquement, les assemblages ombustibles, les barres de ontr�le et de poisons sont réautoprotégéspar un alul APOLLO2 utilisant la méthode des probabilités de première ollision (Pij) ave undéoupage énergétique de 172 groupes. Cette proédure de réautoprotetion est shématisée surla �gure 5.2.5.2.4 Validation du shéma HORUS3D/NNotion de alul étalonLes biais introduits par les di�érents modèles physiques ou les approximations utilisés dansles odes déterministes des shémas de alul doivent être quanti�és par rapport à un alul deréférene dit alul "étalon" omportant le minimum d'approximations physiques. La méthodede Monte-Carlo polyinétique s'impose alors tout naturellement omme étalon (f �1.3.3).Démarhe générale de validation d'un formulaire neutroniqueLes ativités de Validation / Quali�ation d'un formulaire neutronique sont organisées enquatre étapes suessives (onformément à la méthodologie développée pour le as partiulierdes Réateurs à Eau Légère [86℄, [87℄) :1. La véri�ation des versions �gées du ode pour s'assurer que les modules (respetivementbibliothèques) ne présentent pas d'erreurs de programmation (respetivement de réation)et fournissent les résultats numériques attendus. Cette étape est on�ée aux équipes dedéveloppement (respetivement d'élaboration des bibliothèques).2. La validation des fontionnalités du ode et des shémas de référene. Cette validationest réalisée par la omparaison des résultats obtenus ave le formulaire à un alul autemps zéro "étalon" qui utilise les mêmes données nuléaires. Le alul étalon orrespondgénéralement à un alul Monte-Carlo polyinétique TRIPOLI4, qui résout l'équation deBoltzmann sans approximations physiques. La omparaison des résultats du shéma dealul aux résultats du alul étalon permet d'optimiser le shéma et de alibrer son biaisrésiduel (séletion des options de alul les plus adéquates pour obtenir un bon ompromispréision/temps de alul). Cette validation permet également de déteter d'éventuelleserreurs dans la bibliothèque introduites par la réation des évaluations.3. La quali�ation qui ompare les résultats de l'ensemble "Code+Shéma de référene +Bi-bliothèque" à des résultats expérimentaux. La quali�ation sur des expérienes "maquettes"permet de alibrer l'erreur de l'outil pour le alul de haque paramètre de projet. Ce pro-essus de validation expérimentale permet également de déteter les erreurs sur les donnéesnuléaires et d'obtenir des tendanes sur la bibliothèque de données de base. Les amélio-rations souhaitées sont transmises aux évaluateurs qui peuvent justi�er la réalisation demesures di�érentielles spéi�ques.4. Les études de sensibilités permettent d'obtenir des informations sur la préision du shémalorsque la onfrontation à des mesures expérimentales est impossible. La propagation des86



5.2. Le shéma de alul neutroniqueinertitudes des données de base permet de donner un ordre de grandeur des inertitudesassoiées aux grandeurs neutroniques d'intérêt fournies par le formulaire.Paramètres lés de la validationLes paramètres de validation du shéma aratéristiques sont les grandeurs neutroniquessuivantes :� le fateur de multipliation in�ni,� les distributions de puissanes au niveau marosopique des assemblages du ÷ur et plus�nement au niveau de haque plaque ombustible,� les �ux de neutrons rapides,� les �ux de neutrons thermiques.Le premier des paramètres d'étude est le fateur de multipliation in�ni et sa déompositionen six fateurs a�n de mettre en évidene d'éventuelles ompensations d'erreurs. Dans un alulsans fuites, le fateur de multipliation in�ni s'érit :
k∞ =

ProdutionSoure (5.1)et selon la déomposition de la formule des six fateurs :
k∞ = χn,2n · ǫpair · ǫimpair · p · f · η (5.2)où :� χn,2n : est le fateur (n,2n),� ǫpair est le fateur de �ssion rapide des isotopes pairs,� ǫimpair est le fateur de �ssion rapide des isotopes impairs,� p est le fateur anti-trappe,� f est le fateur d'utilisation thermique,� η est le fateur de multipliation neutronique.Ces fateurs peuvent être alulés omme :

χn,2n =
Absorption totaleSoure =

A1 + A2

S
(5.3)

ǫpair =
Prodution totaleProdution des isotopes impairs =

Pimpair + Ppair
Pimpair (5.4)

ǫimpair =
Prodution des isotopes impairsProdution thermique =

Pimpair
P 2

(5.5)
p =

Absorption thermique totaleAbsorption totale =
A2

A1 + A2
(5.6)

f =
Absorption thermique dans le ombustibleAbsorption thermique totale =

A2
c

A2
(5.7)

η =
Prodution thermique totaleAbsorption thermique dans le ombustible =

P 2

A2
c

(5.8)en notant : 87



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH� P 1, (resp. P 2) : le taux de prodution rapide (resp. thermique),� Ppair, (resp. Pimpair) : le taux de prodution des isotopes pairs (resp. impairs),� A1, (resp. A2) : le taux d'absorption rapide (resp. thermique),� A2
c : le taux d'absorption thermique dans le ombustible.Validation au temps t=0Le shéma aratéristique a été omparé pour un ÷ur neuf au temps t=0 à des aluls étalonsTRIPOLI4 utilisant la méthode Monte-Carlo. La validation porte sur les grandeurs neutroniquesde réativité (éventuellement déomposée en 6 fateurs), de distributions de puissanes, de �uxrapides et thermiques par plaque dans di�érentes on�gurations de ÷ur instrumenté et pourdi�érentes options de alul (ave ou sans fuites). Le tableau 5.2 présente la validation du alulde la réativité du ÷ur de référene nu sans fuites axiales par la méthode des six fateurs.Tab. 5.2 � Validation du alul de la réativité du ÷ur de référene nu à B2=0 par la méthodedes six fateurs Paramètre TRIPOLI4 APOLLO2 Eart (pm)

χ 1.00746 1.00843 96
ǫpair 1.01267 1.01288 21

ǫimpair 1.24496 1.24654 127
p 0.72988 0.727833 -281
f 0.73956 0.740763 163
η 2.03146 2.0314 -3Produit 1.39278 1.39449 118

k∞ 1.39279 1.39449 123Ce tableau permet de véri�er qu'il n'y a pas de ompensations d'erreurs majeures et que lesbiais sur haun des fateurs demeurent inférieurs au biais sur la réativité. Le biais maximumvient des fateurs f et p orrespondant aux proportions d'absorption thermique dans le ombus-tible et dans le ÷ur. Les éarts maximum renontrés pour les di�érentes on�gurations de ÷urde référene non barré par rapport à TRIPOLI4 sont résumés dans le tableau 5.3 :Tab. 5.3 � Earts TRIPOLI4-APOLLO2 sur les prinipaux paramètres neutroniques du ÷urde référene
keff Puissane Flux thermique Flux rapide+200pm 4% (1σ) 4% (1σ) 5% (1σ)Les éarts sur les distributions de puissane et de �ux par rapport aux aluls Monte-Carlo deréférene sont respetivement inférieurs aux objetifs spéi�és [82℄ de 10% et 20% et pourraientfailement être améliorés par une segmentation plus �ne du maillage géométrique. Les éarts surles réativités sont de l'ordre de 200 pm sauf pour les on�gurations barrées pour lesquellesl'éart atteint 400 pm (5% du poids des absorbants).88



5.2. Le shéma de alul neutroniqueValidation en évolutionLe transport ÷ur omplet à 2D ave la méthode des aratéristiques (ode APOLLO2)en adoptant une représentation hétérogène détaillée des plaques et la modélisation �ne ('està dire un maillage temporel �n) de l'évolution de parties des plaques dans leur environnementréel, sans restrition auune sur le temps de alul, onstitue un alul de référene en e quionerne l'évolution. En e�et, il n'existe pas de alul étalon stohastique pour valider le alulde l'évolution du ombustible. La stratégie utilisée dans ette étude est fondée sur la validationde benhmarks simples, sur lesquels le �ux est orretement alulé et l'équation d'évolution duombustible ou des poisons onsommables est résolue �nement à l'aide de odes déterministes(APOLLO2).A partir d'un alul de référene très ra�né (autoprotetion à haque pas de temps), leproblème est don de déterminer l'ensemble minimal des points de alul d'autoprotetion né-essaires pour obtenir une préision su�sante sur les onentrations isotopiques en évolution(et don le niveau de réativité). Par dé�nition, les options de alul retenues pour le shémaaratéristique ont été hoisies pour répondre à une double exigene de préision et de temps dealul raisonnable.Des validations pontuelles du niveau de réativité au début des trois premiers yles d'unegestion par tiers ont été e�etuées par rehargement du ombustible usé par plaque dans TRI-POLI4. On a véri�é qu'il n'y a pas de dérive importante sur le alul de la réativité, l'éartinitial au yle un est quasiment onservé aux yles deux et trois (de l'ordre de 200 pm).Estimation des biais et inertitudesL'estimation des inertitudes assoiées aux di�érentes grandeurs neutroniques alulées àl'aide du shéma HORUS3D/N est fondée :� sur une analyse des biais obtenus vis à vis des aluls de référene Monte-Carlo (TRIPOLI4)ou des aluls déterministes très préis (f les rapports de validation),� sur des études de propagation d'inertitudes liées aux données nuléaires de base [38℄,� sur des données d'inertitudes tehnologiques (dont on trouvera quelques éléments dans lesréférenes [88℄ et [38℄).Le tableau 5.4 réapitule les inertitudes atuelles garanties par le shéma (qui seront ap-pliquées au niveau des études de sûreté du Rapport Préliminaire de Sûreté), et les inertitudesoptimales qui sont évaluées à partir de l'expériene aquise sur les études de validation et surl'interprétation de la base de données expérimentales de quali�ation retenue. Cette base dequali�ation est essentiellement omposée à e jour de la base de quali�ation des Réateurs àEau Légère et du programme VALMONT (voir �5.4.1). Un ertain nombre d'expérienes élémen-taires du programme ICSBEP (International Critiality Safety Benhmark Evaluation Projet)omplèteront ette base de quali�ation.L'inertitude sur les �ux neutroniques (thermiques et rapides) dans le ÷ur et plus par-tiulièrement dans les dispositifs expérimentaux est dominée par des biais numériques non-systématiques : l'éart-type par plaque de la distribution de �ux rapide est d'environ 5% et eluide la distribution de �ux thermique est d'environ 6%. L'inertitude liée aux données nuléairesde base intervient de manière négligeable : elle est estimée à 2% (1σ) [89℄. Pour les on�gura-tions Choua Isolés (CI) qui perturbent peu la distribution du �ux d'un assemblage ombustible,l'inertitude optimale est obtenue en ombinant l'inertitude aléatoire liée aux biais numériques(5% et 6% respetivement pour les �ux rapides et thermiques à 1σ) et l'inertitude liée aux don-89



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJHTab. 5.4 � Inertitudes garanties par le shéma HORUS3D/N V1.5.1 (2σ) sur les grandeursneutroniques du ÷ur RJHGrandeurs neutroniques Inertitudes InertitudesGaranties (2σ) Optimales (2σ)Flux rapide en ÷ur (perturbé ou non) ± 20 % CI :±11% CG :±15%Flux thermique en ÷ur (perturbé ou non) ± 20 % CI :±13% CG :±15%Réativité temps zéro ± 2000 pm +200pm ± 1200 pmRéativité �n de yle ± 2000 pm +200pm ± 1200 pmAntiréativité Xenon à l'équilibre ± 10 % < 200 pmLongueur de yle ± 6 jepp ± 1200 pmE�aité intégrale du Hafnium ± 10 % ± 8 %E�aité di�érentielle des absorbants ± 10 % ± 8 %Antiréativité des dispositifs expérimentaux ± 10 % ± 10 %Fateur de puissane assemblage < ± 10 % ± 8 %Fateur de puissane plaque haude ± 10 % ± 8 %Taux de ombustion assemblage ± 10 % ± 8 %Taux de ombustion plaque ± 20 % ± 8 %(Mistral1-UOx) 20�C : 0.3±0.6 pm/�CCoe�ient de température ± 4 pm/�C 70�C : -0.6±1 pm/�C(Mistral3-MOx) 20�C : -2.3±0.6 pm/�C70�C : -0.8±0.6 pm/�Cnées nuléaires de base (2% à 1σ). Pour les on�gurations Choua Groupés (CG), l'inertitudeoptimale est obtenue en ombinant l'inertitude aléatoire estimée par la omparaison des �uxpar plaque à TRIPOLI4 (7% à 1σ dans le as le plus défavorable d'environnement en ziraloy)à la part liée aux inertitudes sur les données nuléaires de base.L'inertitude sur la réativité initiale peut se déomposer en biais de alul et inertitudeliée aux données de base. Les biais de alul du shéma HORUS3D/N obtenus par omparaisonave le alul étalon TRIPOLI4 sont inférieurs à 200 pm (pour un alul sans fuites axiales,on�guration non barrée). Au niveau des données nuléaires de base, l'estimation de l'inerti-tude sur la réativité initiale s'appuie sur un alul de propagation des inertitudes [38℄, et larédution d'inertitude apportée par les programmes expérimentaux. Dans le as du RJH, lesinertitudes sont largement dominées par les inertitudes sur les setions e�aes de l'uraniumet de l'aluminium qui est présent en grande quantité dans le ÷ur (ombustible et asier alvéolé).Depuis le programme expérimental VALMONT [90℄, l'inertitude sur l'uranium a été réduite de400 pm, ramenant l'inertitude totale de 2000 pm (2σ) à une inertitude optimale de 1200pm.L'inertitude optimale de 1200 pm sur la réativité initiale orrespond à une inertitude de
± 6 jepp (jours équivalents à pleine puissane) sur une durée de ylage de 60 jepp ; ei onduità une inertitude d'environ ± 10% sur le oût annuel en ombustible. Le biais en réativité resteglobalement onstant le long du yle et la perte de réativité par jour pour le ÷ur de référenea été estimée à 200 pm.L'inertitude onernant l'antiréativité Xenon à l'équilibre est estimée à 60 pm à 1σ dansla référene [38℄ et provient notamment de l'inertitude sur le rendement de �ssion. Une autre90



5.3. Le shéma de alul photoniquepartie provient de l'inertitude sur les setions e�aes des noyaux �ssiles. L'inertitude totaleà 2σ est estimée inférieure à 200 pm.L'inertitude de l'e�aité des barres absorbantes, due à la méonnaissane des setionse�aes de l'Hafnium, s'élève à 7% à 2σ (prinipalement due à l'Hafnium-177). On umulequadratiquement ette inertitude à elle de la détermination du �ux loal de 4% (2σ) en présenedes barres pour une inertitude totale de 10% (2σ). Les biais numériques sur l'e�aité desbarres (omparaison APOLLO2/TRIPOLI4) sont de l'ordre du pourent don négligeables. Onattend de la quali�ation élémentaire portant sur des expérienes ICSBEP et MISTRAL 4 5, unerédution de l'inertitude totale à 8% (2σ).Les valeurs de oe�ients de température spéi�ées proviennent de la référene [87℄. Enl'absene d'études omplémentaires, nous faisons l'hypothèse que les erreurs se onservent pourle as du ombustible UMoAl (au lieu de UO2 ou MOX) ave un enrihissement de 20% (au lieude 3 à 7%) et une géométrie di�érente (plaques au lieu de rayons).5.3 Le shéma de alul photonique5.3.1 Desription du shéma HORUS3D/PLes études antérieures [91℄ sur l'éhau�ement photonique ont montré que, en ÷ur, et éhauf-fement est dû essentiellement aux photons de �ssion. L'émission de es photons de �ssion estévidemment proportionnelle aux taux de �ssion don au niveau de puissane loal. C'est pour-quoi dans e shéma HORUS-3D/P de alul des éhau�ements des dispositifs en ÷ur, nousdéterminons le terme soure gamma par APOLLO2 au niveau d'un assemblage pour une puis-sane de référene, puis ette soure est distribuée dans le alul Monte-Carlo TRIPOLI4 detransport gamma sur tous les assemblages, au prorata de la puissane 2D obtenue par un alulneutronique (méthode des aratéristiques, HORUS-3D/N). Les di�érentes étapes du shéma dealul HORUS3D/P sont illustrées dans la �gure 5.3. Le proessus de validation qui apparait àtitre indiatif sur ette �gure est dérit dans les paragraphes suivants.

5Le programme expérimental MISTRAL, qui onerne l'étude des réseaux à eau légère hargés à 100% deMOX et à modération arue, a débuté en 1996 dans le adre d'une ollaboration nationale et internationale avele onsortium Japonais NUPEC. La dernière on�guration d'études (MISTRAL 4) a débuté en août 1999 et s'estterminée en juillet 2000. Parmi les nombreuses mesures réalisées sur ette on�guration, on s'intéresse notammentaux mesures d'e�ets en réativité du bore soluble et aux mesures d'e�aités des grappes d'absorbants, e quionstitue une base expérimentale importante de quali�ation des shémas de aluls français et japonais. 91



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH

Fig. 5.3 � Le shéma de alul HORUS-3D/P5.3.2 Homogénéisation spatiale des spetres souresDans le ombustible UMoAl, le libre parours moyen des photons de 1 MeV (voir �gure 5.4)est d'environ 1 m, 'est à dire du même ordre de grandeur que les dimensions d'une ouronneombustible, 'est pourquoi il est liite d'homogénéiser l'ensemble des ouronnes (voir �gure 5.5).D'après les spetres d'émission des di�érentes régions d'un assemblage (voir �gure 5.6), la ontri-bution des photons autres que de �ssion apparaît omme assez faible, sauf évidemment s'ils sontréés au sein même ou à proximité du dispositif, puisque la réponse d'éhau�ement aux bassesénergies roît fortement. Compte tenu de es données, les soures gamma sont homogénéisées enouronnes (voir �gure 5.5) : pour l'assemblage standard, toute la zone ombustible est homo-généisée (en rouge) et les ontributions des autres parties de l'assemblage sont négligées ; pourl'assemblage houa isolé, les hoix d'homogénéisation prennent en ompte une partie "éhan-tillon" (en bleu), une partie "instrumentation périphérique" (en vert), et la zone ombustible (enrouge) ; en�n, l'assemblage houa groupé tient ompte d'une partie "éhantillon" (en bleu) etd'une partie asier aluminium (en vert). Ces hoix re�ètent un ompromis entre le nombre desoures ('est à dire la durée d'initialisation de TRIPOLI4) et une desription �ne des assem-blages. Ils sont e�etués sur la base d'une omparaison entre les libres parours moyens à l'énergiemoyenne des photons émis par rapport aux dimensions aratéristiques de la région onsidéréeet par rapport à la proximité de la zone éhantillon. Ils ne sont justi�és qu'à posteriori par lealul de référene neutron-gamma ouplé.5.3.3 Validation du shéma HORUS3D/PLe alul de référeneLe ode TRIPOLI4 (version 3) permet de mener des aluls ritiques inluant le transportouplé de neutrons et de photons sur la base des données JEF2. Le alul des �ux photoniques est92



5.3. Le shéma de alul photonique
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Fig. 5.4 � Libre parours moyen des photons dans le omustible UMoAl

(a) Assemblage Standard (b) Assemblage Choua Isolé () Assemblage ChouaGroupéFig. 5.5 � Homogénéisation spatiale des soures gamma pour l'assemblage standard, l'assemblagehoua isolé et l'assemblage houa groupé 93



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJH
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(b) Assemblage Choua IsoléFig. 5.6 � Spetres d'émissions gamma de l'assemblage standard et de l'assemblage houa isolésur les di�érentes régions homogénéiséesdon obtenu diretement pour une on�guration de ÷ur arbitraire mais au prix d'un temps dealul non négligeable. Il a été véri�é que e mode de alul permettait de retrouver les mêmesgrandeurs neutroniques (ke�, puissane) qu'un alul neutron seul. Un biaisage spéi�que estutilisé à la prodution de photon : le ratio photon/neutron est de 10. L'énergie de oupuredes photons est de 100 keV (libre parours inférieur au m), il a été véri�é également que esparamètres ne réaient pas d'éarts signi�atifs par rapport à un alul sans biaisage.Le alul TRIPOLI4 ouplé neutron-photon onstitue le alul de référene. Il permet d'ob-tenir des valeurs d'éhau�ement indépendamment de toute hypothèse d'homogénéisation ou dealul de terme soure, ependant il demeure assez oûteux en temps de alul.Le alul par enhaînement APOLLO2-TRIPOLI4 est rapide. Dès que les bibliothèques desoures photoniques sont générées à l'aide d'APOLLO2, l'adaptation à une on�guration de÷ur partiulière est très souple. Des omparaisons de temps de alul sur une même mahineet pour un même éart-type de onvergene montrent que le alul de transport photonique parTRIPOLI4 à partir de soures gamma évaluées ave APOLLO2 est environ 2,5 fois plus rapideque le alul TRIPOLI4 ouplé neutron-photon.Estimation des inertitudesCe paragraphe esquisse une évaluation enveloppe de l'inertitude liée aux données de base. Ilne s'agit pas d'un alul de propagation d'inertitude mais d'une simple estimation préliminairesur la base d'inertitudes sur les données raisonnablement pénalisantes. Toutes es inertitudessont évaluées sur le prinipe d'inertitude de type B. On onsidère que l'éhau�ement gammaest proportionnel au produit :� d'un fateur Fγ�ssion donnant le �ux de photons de �ssion prompt, prinipale ontributionà l'éhau�ement photonique,� d'un fateur Fγretardés donnant la proportion de l'éhau�ement due aux photons retardés,sa valeur moyenne est 1.3,� d'un fateur Fγnon �ssion donnant la proportion de l'éhau�ement due aux photons d'originenon �ssile (apture, di�usion inélastique),94



5.3. Le shéma de alul photonique� d'un fateur Fréponse représentant la onversion du �ux de photons en éhau�ement (fon-tion réponse).L'éhau�ement ech s'exprime don par :
ech = K · Fréponse · Fγnon �ssion · Fγretardés · Fγ�ssion (5.9)où K est une onstante.Tous es fateurs sont supposés indépendants et se ombinent multipliativement pour lealul de l'éhau�ement �nal, e qui autorise un alul de l'inertitude type relative ombinée
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) par une simple addition quadratique des inertitudes-types relatives des di�érents fa-teurs :
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Fγ�ssion)2(5.10)L'inertitude relative sur le fateur de prodution de photons de �ssion Fγ�ssion a déjà été estiméedans le rapport [91℄ a une valeur de 16% (2σ). Cette évaluation prenait en ompte essentiellement14% (2σ) lié à la méonnaissane de l'énergie des photons de �ssion prompts (f �3.4) et 4% (2σ)lié au alul du taux de �ssion.Les éart-types des fateurs Fγretardés et Fγnon �ssion sont estimés en supposant que les va-riables suivent des lois retangulaires entre les valeurs extrêmes xmax et xmin onformément auxreommandations des référenes [92℄ et [93℄ soit :
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(5.11)Les inertitudes-types relatives pour un fateur d'élargissement de 2 sont don obtenues par :
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(5.12)Le fateur Fγretardés est égal à 1, 3. Les spetres des photons prompts et retardés ne sontpas stritement identiques, e qui peut entraîner des fateurs d'éhau�ement légèrement di�é-rents suivant l'emplaement onsidéré dans le ÷ur favorisant plus ou moins la fuite de photonsd'énergie élevée. Nous onsidérons qu'il peut varier entre 1, 2 et 1, 4. L'inertitude-type relativeorrespondante est don estimée par :
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≈ 9% (5.13)Une ontribution faible mais non négligeable à l'éhau�ement provient des photons émis lorsde réations de di�usions inélastiques ou de aptures. Nous estimons que le fateur Fγnon �ssionpeut varier entre 1 et 1, 3 ave une moyenne d'environ 1, 15. L'inertitude-type est alors évaluéeà :
ur
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≈ 15% (5.14)Le fateur Fréponse exprime le dép�t d'énergie en fontion du �ux gamma. Il dépend desdi�érentes setions e�aes photoniques qui sont relativement bien onnues. Les prinipales95



Chapitre 5. Développement des shémas de alul neutronique et photonique du RJHinertitudes viennent des hypthèses d'équilibre életronique liées à l'environnement loal autourdu déteteur et des orretions de avités qui peuvent y être attahés suivant les distanes deparours des életrons ou des photons X dans les matériaux par rapport aux géométries misesen jeu. Nous adoptons une inertitude-type relative de 10%, valeur ouramment admise dans lesaluls de dép�t d'énergie dans les réponses de déteteurs en l'absene de données de alibration[94℄.Nous obtenons ainsi une inertitude-type ombinée de :
ucr

(
ech

)
=

√
0, 102 + 0, 152 + 0, 092 + 0, 162 ≈ 26% (5.15)Nous retenons une valeur enveloppe de l'ordre de 30% (2σ).Il est lair que l'objetif majeur du programme expérimental ADAPH est d'une part dequanti�er préisement ette inertitude et surtout de la ramener à au moins 15% (2σ) grâe àl'appliation d'une méthode d'ajustement [95℄.5.4 Les Programmes expérimentaux de quali�ationL'utilisation du formulaire HORUS3D dans le adre des études de dé�nition et de développe-ment du réateur impose des éxigenes fortes vis à vis de la préision des résultats et de la �abilitédes inertitudes assoiées. La prise en ompte des inertitudes d'une façon trop onservative, quelque soit le mode de umul, onduit à des surdimensionnements dépendant de leur valeur (et dela pereption des risques) au moment des hoix tehniques. Certains hoix de oneption doiventdon être �gés sur la base :� des inertitudes garanties au moment du hoix, orrespondant à l'état instantané de laquali�ation sur la base d'expérienes existantes,� des inertitudes ibles, jugées réalisables à terme sur la base d'une modélisation et d'unprogramme expérimental spéi�que.Les aratéristiques du ÷ur du RJH et de ses assemblages en font un objet neutroniqueunique et omplexe à aluler, dont la base expérimentale de quali�ation est de fait extrêmementlimitée. Si la validation du shéma ('est à dire la omparaison de ses résultats ave eux d'unalul étalon) est une étape importante - qui permet de justi�er les hoix de la modélisationet de ertains aspets numériques - la quali�ation quant à elle, par une onfrontation direteave la réalité, est un omplément indispensable, en partiulier sous l'angle de l'aeptation duformulaire et de ses résultats auprès des autorités de sûreté.5.4.1 Le programme VALMONT (Validation du ombustible ALuminium-MOlybdène pour la NeuTronique)Pour atteindre les performanes neutroniques souhaitées et remplir la ontrainte de non-prolifération, le ombustible de référene prévu pour le RJH est le nouveau UMo/Al. La prise enompte de e nouveau ombustible - atuellement en ours de quali�ation [96℄ - au niveau duformulaire HORUS3D/N, est soumise à deux ontraintes majeures :1. Sa nature innovante (struture métallique ave une matrie Al, enrihissement d'environ20%, présene de Molybdène) lui onfère des aratéristiques assez éloignées de elles desombustibles des Réateurs à Eau Légère si bien qu'il ne béné�ie pas de la base de donnéesexpérimentale de quali�ation neutronique aquise pour e domaine.96



5.4. Les Programmes expérimentaux de quali�ation2. Le onepteur du RJH (AREVA-TA) souhaite que le formulaire de alul neutronique soitapable de déterminer le fateur de multipliation e�etif ave une inertitude inférieureou égale à ± 500 pm (1σ). Or, des études [38℄ ont montré que les inertitudes sur lesdonnées nuléaires de base ontribuent de manière signi�ative à ette inertitude globale.L'inertitude résultante est d'environ 880 pm à 1σ.Ainsi, la réalisation d'un programme expérimental a�n de quali�er le alul neutronique duombustible UMo/Al s'est révélée indispensable, et le programme VALMONT dans le réateurMINERVE a été onçu pour répondre à e besoin. Ce programme s'est ahevé en 2004 et aonsisté en une série de mesures de l'e�et en réativité par la tehnique d'osillations sur deséhantillons de ombustible, ainsi que des mesures gamma-métriques sur un rayon test et surles éhantillons ombustibles. L'interprétation de e programme expérimental [90℄ [97℄ a permisde on�rmer la quali�ation du produit onstitué de la bibliothèque CEA93V7 et du ode dealul APOLLO2.7, utilisé dans le formulaire HORUS3D/N, pour le alul du ombustible RJH.Il a été démontré que ni la présene de Molybdène, ni le haut enrihissement ne onduisent à desbiais supplémentaires.5.4.2 Le programme AMMONLe projet de programme expérimental AMMON6 [98℄, prévu pour 2008, onsiste a instal-ler un réseau de 7 assemblages du RJH au sein du massif nourriier de rayons ombustiblesdu réateur EOLE. Ce programme onstitue une phase expérimentale intermédiaire entre VAL-MONT (quali�ation des setions e�aes) et le mode maquette RJH (quali�ation globale).L'avantage indéniable de e programme, 'est de pro�ter de la disponibilité et de la qualité del'instrumentation assoiée au réateur EOLE. Ce programme s'intéressera à la ompréhensiondes e�ets physiques �ns (gradients de �ux, de spetres loaux . . .) aux interfaes d'un réseau (suf-�samment représentatif) ombustible-dispositif, ombustible-absorbant, ombustible-ré�eteur.Il permettra de distinguer les biais et inertitudes "réseau" de eux identi�és globalement dansle mode maquette.5.4.3 Le programme ADAPhL'objetif du programme expérimental ADAPH (Amélioration des Données de bAse PHo-toniques) est de quali�er le shéma de alul des éhau�ements photoniques du RJH à partirde onfrontations alul-mesure e�etuées sur des réateurs existants. Des doses gamma sontmesurées dans les maquettes ritiques EOLE et MINERVE en utilisant des déteteurs thermolu-minesents (TLD) et une hambre à ionisation. Une analyse de sensibilité de la dose gamma parrapport aux données nuléaires de base doit d'une part �xer le degré de représentativité de esexpérienes vis à vis du RJH et d'autre part permettre d'obtenir une rédution des inertitudessur le alul des éhau�ements. Le programme expérimental ADAPh s'est ahevé en juin 2005et fait l'objet de la partie III de e doument.
6Divinité Egyptienne 97
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Troisième partieLe programme expérimental ADAPh
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Chapitre 6. Etude de faisabilité des expérienes ADAPh6.1 Rappel du ontexte et objetifs des mesuresLa détermination des onditions d'éhau�ements nuléaires dans le ÷ur du RJH, et enpartiulier au niveau des dispositifs expérimentaux, joue un r�le fondamental aussi bien pourla oneption que pour l'interprétation orrete des expérienes d'irradiation de matériaux quiseront menées (voir hapitre 2).La forte puissane nuléaire spéi�que produite par le ÷ur RJH (460kW/l) induit des niveauxde �ux photoniques importants qui ontribuent à l'essentiel (de l'ordre de 90%) de l'éhau�ementnuléaire total (neutronique plus photonique) des matériaux de strutures non �ssiles tels queles dispositifs expérimentaux.La modélisation atuelle des éhau�ements gamma est assurée par le shéma de alul indus-triel HORUS3D/P qui omporte un ertain nombre d'approximations (voir hapitre 5) permet-tant d'optimiser les temps de alul et d'e�etuer des études paramétriques rapides. Ce shéma aété validé par omparaison à un alul de référene de type simulation Monte-Carlo permettantla modélisation du transport ouplé des partiules neutrons et photons.Une estimation préliminaire des inertitudes assoiées aux grandeurs d'éhau�ements déter-minées par e shéma de référene a permis de mettre à jour l'existene d'importantes launes etinertitudes au niveau des données photoniques de base utilisées. L'inertitude estimée a priori,de l'ordre de 30% à 2σ, est aeptable pour les études de dé�nitions, mais se révèle inompa-tible ave les objetifs de oneption �xés par le ahier des harges pour la phase des études dedéveloppement.Dans e ontexte, l'objetif du programme ADAPh est de onstituer une base expérimentalesolide servant de référene pour la quali�ation des shémas de alul dédiés à la modélisationdes éhau�ements photoniques au niveau des dispositifs expérimentaux du RJH. Les expérienesréalisées devront permettre, par une onfrontation alul-mesure, d'e�etuer un ajustement desparamètres les plus pénalisants vis à vis de l'inertitude propagée sur la grandeur d'éhau�ement,et par suite, d'obtenir une rédution des inertitudes assoiées aux shémas atuels.6.2 Contraintes du programmeLa mise en ÷uvre d'un tel programme expérimental est assujetie à la disponibilité des réa-teurs expérimentaux existants et à leur apaité d'aueillir e type d'expérienes. De plus, lanéessité de disposer de mesures �ables dans des onditions expérimentales parfaitement maîtri-sées et qui soient représentatives des onditions d'éhau�ements du RJH, oriente plut�t notreétude de faisabilité vers des réateurs de type maquette ritique, tels que EOLE et MINERVEsur Cadarahe, qui sont spéialement dédiées aux études neutroniques de réseaux modérés, et quipeuvent fontionner à très faible puissane. Dans la période planni�ée pour le déroulement duprogramme ADAPh, le ÷ur MINERVE présente les meilleures aratéristiques du point de vuede la représentativité vis à vis du ÷ur RJH, ar il est onstitué d'un réseau modéré de rayonsombustibles de type Uranium (UO2), tandis que le ÷ur du réateur EOLE est onstitué d'unréseau modéré de rayons ombustibles de type Oxyde Mixte d'Uranium et de Plutonium (MOX).6.2.1 Choix des tehniques de mesureLa mesure d'une grandeur physique dans un quelonque milieu peut poser un ertain nombrede problèmes, et quoi qu'il en soit, demande un minimum de ré�exion pour répondre à la questionsuivante : la valeur du signal mesuré à l'aide d'un apteur introduit dans le milieu orrespond-102



6.2. Contraintes du programmeelle à la grandeur physique que l'on est sensé quanti�er ? Plusieurs règles sont à respeter pourrépondre positivement :� Le apteur ne doit pas perturber le milieu dans lequel on veut faire la mesure ni en hangersa nature.� Le apteur doit avoir des propriétés physiques voisines de elles du milieu pour l'e�etqu'induit sur la matière le phénomène à quanti�er.� Le apteur, par sa seule présene, ne doit pas perturber le phénomène à mesurer dans lemilieu.� Les temps de réponse au phénomène du milieu et du déteteur doivent être onnus et dumême ordre de grandeur.Un ertain nombre d'exemples illustrent ette problématique, dont les plus ommuns sont lamesure de température dans un milieu ontinu, d'une tension életrique aux bornes d'un ompo-sant, l'observation d'une image de très faibles dimensions... Dans le as de la dosimétrie gammaen hamp mixte en réateur, toutes es di�ultés sont réunies.Pour e qui onerne le hoix d'une quantité de référene aessible à la fois par la mesureet le alul, la dose gamma est une quantité que nous estimons su�samment représentativedes éhau�ements. Cependant, la dose gamma peut être mesurée par di�érentes tehniques :à l'aide de hambres à ionisation, de déteteurs à sintillation, d'émulsions photographiques,de dosimètres himiques, de alorimètres ou de déteteurs thermoluminesents (TLD). Dans leontexte de mesures intégrales en réateur, étant donné les fortes doses envisageables, la présened'un hamp de rayonnement mixte (neutron-gamma) et les ontraintes liées à l'aessibilité desemplaements expérimentaux dans le ÷ur du réateur, les mesures par TLD ont été préféréesar elles se révèlent peu outeuses, simples à mettre en ÷uvre, et leur �abilité pour e typed'expériene a déjà été démontrée plusieurs fois par le passé [55℄ [99℄.Sahant que les TLD ne mesurent que des doses intégrales et qu'il existe des phénomènesd'émissions gamma promptes et retardées (voir hapitre 3), il est souhaitable de pouvoir réaliserégalement des mesures de débits de dose en ligne a�n de pouvoir suivre l'évolution des di�érentesontributions au ours du temps. La tehnique de mesure traditionnellement utilisée pour e typed'expériene est la hambre d'ionisation. La di�ulté est d'obtenir une hambre su�sammentpetite pour être insérée au niveau du réseau de rayons ombustibles.6.2.2 Desription du réateur EOLELa on�guration de ÷ur BASALA-C/16Gd (Boiling water reator Advaned ore physisStudy Aimed at MOX fuel LAtties Cold onditions / 16 Gadolinium pins per assembly)7 de lamaquette ritique EOLE est utilisée pour les experienes d'irradiation de TLD du programmeADAPh. Le ÷ur se aratérise par un réseau de rayons ombustibles d'oxydes mixtes d'uraniumet de plutonium (MOX) regroupés en assemblages 9x9 de type REB avané. La uve ylindriquedu réateur (diamètre=1 m, hauteur=1 m) ontient le modérateur (de l'eau légère) dont latempérature, ontr�lée par thermoouples, est maintenue à 20 degrés Celsius (dans les onditionsde fontionnement à froid) et le réseau d'assemblages est équipé de 4 barres de ontr�le (B4C) et1 barre de pilotage plaées dans des trous d'eau. La ritiité est atteinte en ajustant le nombrede rayons MOX et UOX en périphérie du ÷ur. La desription géométrique du ÷ur EOLE -BASALA, ainsi que le bilan matière, néessaires pour les aluls d'interprétation sont détaillés7Dans le adre d'une ollaboration internationale entre l'organisme japonais NUPEC (NUlear Power Engi-neering Corporation) la COGEMA et le CEA, le programme BASALA fournit des données expérimentales ensupport à la quali�ation des méthodes utilisées pour les aluls de dimensionnement des ÷ur de Réateur à EauBouillante (REB) hargés en totalité de ombustible MOX. 103



Chapitre 6. Etude de faisabilité des expérienes ADAPhdans la note [100℄.

Fig. 6.1 � Con�guration du ÷ur BASALA C/16Gd du réateur EOLE. Trois positions desurgaines pour l'irradiation des TLD et deux positions de hambres à �ssion.Les TLD sont disposés par lots de 10 miro tubes dans 3 sur-gaines vides en aluminium.L'aluminium est neutre neutroniquement et s'ative peu. Des ales en aluminium sont glisséesdans la partie basse et haute des sur-gaines a�n de entrer l'irradiation dans le plan axial médiandu oeur (z = ± 10 m). Les sur-gaines ontenant les TLD sont insérées au sein du massifnourriier : l'une est plaée au entre du ÷ur, au niveau de l'évidemment entral permettantl'insertion d'une roix de ontr�le, les deux autres remplaent des rayons ombustibles situés enpositions radiales médianes et périphériques (voir �gure 6.1).
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6.2. Contraintes du programme

Fig. 6.2 � Photographie du ÷ur BASALA (réateur EOLE)6.2.3 Desription du réateur MINERVEMINERVE est une pile expérimentale de type pisine, qui était implantée en 1959 au Centred'Etudes Nuléaires de Fontenay-aux-Roses et qui a été transférée en 1977 sur le entre d'EtudesNuléaires de Cadarahe.Le ÷ur, de puissane très faible (< 100 W), est immergé sous trois mètres d'eau. Les élé-ments ombustibles nourriiers (assemblages de plaques d'Uranium fortement enrihis en U235)et les éléments ré�eteurs en graphite sont disposés autour d'une zone expérimentale qui formeune avité arrée au entre du ÷ur (voir �gures 6.3 et 6.4). A l'intérieur de ette avité peuventêtre plaés di�érentes on�gurations de réseaux expérimentaux sous-ritiques. Au moment desexpérienes ADAPh, dans le adre des programmes expérimentaux HTC (Hauts Taux de Com-bustion), VALMONT, OCEAN (Osillations en C÷ur d'Ehantillons d'Absorbants Neutroniqueset OSMOSE (OSillations dans Minerve d'isOtopes dans des spetres Eupraxiques) qui se dé-rouleront entre 2003 et 2012, le réateur MINERVE présente une on�guration de ÷ur dite"massif MELODIE IV", réseau R1-UO2. La on�guration expérimentale MELODIE IV réseauR1-UO2 a été optimisée a�n d'être représentative d'un réseau REP à ombustible UO2. Ellepermet de réaliser des mesures d'osillation dans un spetre UOx. Le hargement type du ÷urnourriier pour le réseau R1-UO2 est représenté �gure 6.5. Ce réseau, hargé au entre de lazone nourriière de MINERVE, se présente sous la forme d'un massif ylindrique de 800 ellules.Dans ette on�guration, toutes les ellules ontiennent un rayon UO2 enrihi à 3% de U235(776 rayons) exeptées 24 ellules plaées à la périphérie du réseau remplies par des rayons enaluminium, et 1 ellule entrale. La desription géométrique du ÷ur MINERVE - MELODIE IV- R1-UO2, ainsi que le bilan matière, néessaires pour les aluls d'interprétation sont détaillés105



Chapitre 6. Etude de faisabilité des expérienes ADAPh

Fig. 6.3 � Coupe radiale du oeur MINERVE, vue d'ensembledans la note [101℄. Les miro-tubes ontenant les TLD sont plaés dans une sur-gaine qui estinsérée en position entrale de la zone expérimentale (f �gure 6.5).
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6.2. Contraintes du programme

Fig. 6.4 � Chargement ritique de la zone nourriière - MINERVE - MELODIE R1-UO2 (594plaques) 107



Chapitre 6. Etude de faisabilité des expérienes ADAPh

Fig. 6.5 � Chargement de la zone expérimentale - MINERVE - MELODIE R1-UO2
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6.3. Calendrier du projet6.3 Calendrier du projetLe alendrier d'ensemble du projet expérimental est représenté sur le diagramme de Ganttde la �gure 6.6. Les études de faisabilité du projet expérimental se sont déroulées en 2003.Le ban de mesure TLD a été remis en servie en mars 2003 pour e�etuer une expérienepréliminaire d'étalonnage des TLD auprès d'une soure de Co60. Les TLD utilisés proviennentalors de lots aquis il y a plusieurs années dont l'historique d'utilisation reste indéterminé. Etantdonné le nombre de TLD, il a été déidé de proéder à un étalonnage par lots. Une expérienepréliminaire d'irradiation de es TLD a été e�etuée dans le réateur EOLE en juin 2003 surun palier de puissane de 40 Watts - 10 minutes. Cette expériene a montré notamment que ladose intégrée par les TLD était trop importante (de l'ordre de 10 Gy) et qu'il était néessaired'e�etuer des mesures à plus faible puissane. Ces essais préliminaires ont aussi permis demettre en plae un protoole expérimental de mesure. L'essai d'étalonnage a montré une ertainedispersion des réponses TL des déteteurs pris au sein d'un même lot. Par ailleurs, on a établi uneorrélation entre la dispersion des réponses TL et elle des masses des déteteurs, si bien qu'unearatérisation individuelle des déteteurs a été e�etuée en aout 2003, en tenant ompte de leurréponse massique (La masse est un des paramètres qui peut expliquer la dispersion). L'expérienede faisabilité du programme ADAPh s'est déroulée en septembre 2003 sur le réateur EOLE aveun palier d'irradiation de 15W pendant 10 minutes. L'aquisition de nouveaux TLD (TLD MTS7de type FLi7:Mg,T i, TLD400 de type CaF2:Mn et poudre miro-ristalline de type Al2O3:Na)en fevrier 2004 est suivi d'un étalonnage de l'ensemble des déteteurs auprès d'une soure deCo60. En mars 2004, la première phase des expérienes ADAPh d'irradiation de TLD est réaliséedans le réateur EOLE. En janvier 2005, la deuxième phase du programme ADAPh onsisteà irradier les TLD dans le réateur MINERVE. En�n, en juin 2005, l'aquisition d'une mirohambre à ionisation a permis d'e�etuer des mesures en ligne de débits de dose dans le réateurMINERVE.
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Chapitre 6. Etude de faisabilité des expérienes ADAPh

Fig. 6.6 � Diagramme de Gantt du programme ADAPh
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Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisationAprès la dé�nition du phénomène de thermoluminesene, nous présenterons une desriptiondes prinipes physiques qui sous-tendent l'utilisation des déteteurs thermoluminesents et deshambres d'ionisation. Les aratéristiques des di�érents déteteurs utilisés pour la mesure dedose gamma et leurs onditionnements pour les irradiations dans les réateurs EOLE et MI-NERVE sont préisemment dérits. L'interprétation des mesures e�etuées par es déteteurspeut se révéler problématique dans le adre des irradiations en réateur à ause de la présened'un hamp mixte neutron-gamma et de la di�ulté de disriminer es deux omposantes dela dose mesurée. Ces deux types de déteteurs posent également la problématique des phéno-mènes de avités, de la réalisation de onditions d'équilibre életronique et plus généralement dutransport des életrons pour l'interprétation orrete de la dose mesurée.7.1 Prinipe physique des mesures par TLD7.1.1 Dé�nitionsLa luminesene (1899 ; du latin lumen, -inis, "lumière") onsiste en une émission de lumièrepar un orps non inandesent. Elle peut être dé�nie à partir de la ontrainte qui lui donnenaissane. Elle est alors provoquée par une radiation lumineuse exitatrie (photoluminesene),un ourant életrique (életroluminesene), la radioativité (radioluminesene), une réationhimique (himiluminesene), la dissolution (lyoluminesene), la haleur (thermoluminesene),un ho méanique (triboluminesene). Un autre type de lassi�ation est basé sur l'origineimmédiate (�uoresene) ou di�érée (phosphoresene) de e phénomène.Les propriétés d'in�ammabilité et de luminesene dans l'obsurité de l'élément de numéroatomique 15 ont été naturellement à l'origine de son nom : Phosphore (1677 ; du gre ph�sphoros"lumineux", de ph�s "lumière"). Il était employé aussi pour toute substane apable de devenirlumineuse dans l'obsurité. C'est en 1784 qu'est réé le mot phosphoresene, a�n de dissoierle nom d'un élément (le phosphore) de es propriétés qui, de plus, sont ommunes à beauoupde substanes (deux tiers des minéraux sont luminesents à des degrés divers). Le terme de�uoresene, adopté en 1852 en Angleterre et 1865 en Frane, dérit le phénomène onsistant,pour une substane, en l'émission de lumière visible (UV, rayons X, . . .). A la di�érene de laphosphoresene, qui est une luminesene isotherme, la �uoresene esse ave l'exitation.La thermoluminesene désigne le proessus par lequel ertaines substanes (matériau lu-minesent), préalablement irradiées, émettent, sous l'ation d'une stimulation thermique, unrayonnement lumineux dont l'intensité est fontion de l'énergie emmagasinée pendant l'irradia-tion préalable. Les référenes [102℄, [103℄, [104℄ et [105℄ fournissent un historique très détaillée dela déouverte des phénomènes de luminesene.7.1.2 Desription phénoménologique de la thermolumineseneLes premiers travaux de desription phénoménologique sur la TL et qui onstituent uneréférene datent des années 1940 et sont l'÷uvre de J.T. Randall et M.H.F. Wilkins [106℄ ainsique de G.F.J. Garlik et A.F. Gibson [107℄. Leur théorie se base sur un modèle simple qui n'apas pu rendre ompte de toutes les situations omplexes. Ils onsidèrent un matériau isolant,don de bande interdite (gap) typiquement supérieure à 2 eV. Les impuretés et les défauts dumatériau réent dans la bande interdite des niveaux életroniques. Nous dérivons i-dessous uneon�guration typique des niveaux qui partiipent à l'apparition de la TL. Suivant leur r�le, leurfontionnalité, on les di�érenie en deux atégories :112



7.1. Prinipe physique des mesures par TLD� les niveaux pièges, généralement prohes des bandes de ondution, ont des éhanges avees dernières. Ils aptent et libèrent des életrons suite à un apport d'énergie ;� des entres de reombinaison plus profonds dans le gap réupèrent les életrons dépiégés.C'est lors de ette reombinaison (ave un trou) qu'un photon peut être émis.Un matériau thermoluminesent possède des défauts ristallins suseptibles de piéger un porteurde harge. Lors de l'interation d'un photon ou d'une partiule hargée, l'életron de la bande devalene gagne de l'énergie et est "projeté" dans la bande de ondution où il irule librementjusqu'à e qu'il retombe dans sa bande d'origine, ou bien dans un piège à életron prohe dela bande de ondution. Il peut rester dans et état pendant un temps d'autant plus long quela température est faible (ou que e niveau est profond dans le gap). Lorsqu'un matériau ther-moluminesent est hau�é, la haleur fournie met en vibration les ions autour de leur positionnormale. Les életrons piégés dans les défauts s'agitent et �nissent par quitter leur piège. Ilspeuvent alors iruler librement dans le ristal jusqu'à leur reombinaison ave un trou qui, ensituation de entre �uoresent, s'aompagne de l'émission d'un photon. Le ristal reste neutre,il existe autant d'életrons que de trous. Deux paramètres partiiperont au vidage des pièges : latempérature de façon forte (loi de Boltzmann) et le temps de façon doue (délin exponentiel).

Fig. 7.1 � Prinipe de la thermolumineseneLes hypothèses de Randall et Wilkins sont les suivantes :� un seul type de niveau piège isolé à une énergie E0 ;� pas de repiégeage des életrons lors de la stimulation thermique ;� passage de l'életron lors de la reombinaison par la bande de ondution.Dans e as, la variation au ours du temps du nombre d'életrons sur le niveau piège estproportionnelle au nombre d'életrons présents sur e niveau :
dN

dt
= −P

(
T

)
· N

(
t
) (7.1)113



Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisationave N
(
t
) la densité d'életrons sur le niveau piège à l'instant t et P

(
T

) la densité de dépiégeaged'un életron en fontion de la température T . Cette probabilité orrespond à l'inverse de la duréede vie τ de l'életron sur e niveau et est égale à :
P

(
T

)
=

1

τ
= S0 · exp

[−E0

kT

] (7.2)ave S0 un fateur de fréquene [s−1℄ qui est lié à la fréquene des vibrations atomiques dumatériau (dont la valeur peut varier en fontion de la nature du matériau et qui en premièreapproximation peut être supposé onstant ave la température) et k = 1.38 · 10−23J.K−1 laonstante de Boltzmann. L'intensité de TL I
(
t
) est alors proportionnelle à dN/dt :
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(
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= C · N
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)
· S0 · exp

[−E0
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] (7.3)ave un fateur de proportionnalité C qui représente le rendement de luminesene (si toutesles ombinaisons sont radiatives, C = 1). L'intensité de TL augmente de façon exponentielle dèsque le terme kT , 'est à dire la température par l'intermédiaire de la onstante de Boltzmann,se rapprohe de E0. Au ours du hau�age, les pièges se vident de leurs életrons, la population
N(t) diminue onduisant à la déroissane de la TL après son maximum. Si l'on suppose uneloi de hau�age linéaire du type T = T0 + β · t ave β = dT/dt onstant, l'expression intégrale(obtenue en ombinant les équations 7.1 et 7.2) :
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dT (7.4)permet d'exprimer le terme N(t) :
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] (7.5)et l'intensité de TL, pour une vitesse de hau�age onstante, est don égale à :
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] (7.6)Les ourbes théoriques suivantes, qui sont établies suivant le modèle simple de Randall etWilkins, permettent de visualiser l'in�uene sur l'intensité de TL de la profondeur des pièges(voir �gure 7.2), du fateur de fréquene (voir �gure 7.3) et de la vitesse de hau�age (voir �gure7.4).Sur la �gure 7.2, nous onstatons que l'apport d'énergie kT doit être d'autant plus importantque le niveau piège est éloigné de la bande de ondution. On remarque sur la �gure 7.3 quel'énergie néessaire au dépiégeage des életrons est d'autant plus petite que la fréquene devibration liée aux pièges est grande. En�n, signalons sur la �gure 7.4 que les intégrales de TLobtenues pour haune des vitesses de hau�age sont égales, e qui se justi�e par le fait que lestemps de dépiégeages diminuent quand la vitesse de hau�age augmente : s'il faut 37.2 s pouratteindre le pi du maximum de TL (situé à 486 K) à la vitesse de 5 K.s−1, il faut seulement13.5 s pour atteindre le pi du maximum de TL (situé à 502 K) à la vitesse de 15 K.s−1 8. De8Ce gain de temps autorise des temps de leture assez ourts qui sont à l'origine de l'utilisation des lasers pourhau�er les matériaux TL (ave des temps de leture ompris entre 5 ms et 50 ms suivant la densité de puissanedu faiseau laser [102℄).114



7.1. Prinipe physique des mesures par TLD
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Fig. 7.2 � Courbes théoriques de l'intensité de TL en fontion de la température, ave ommeparamètres �xes S = 2.1013 s−1, β = 10 K.s−1 et T0 = 300 K, pour di�érentes énergiesd'ativation E0.
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Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation
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Fig. 7.4 � Courbes théoriques de l'intensité de TL en fontion de la température, ave ommeparamètres �xes E = 1.33 eV , S = 2.1013 s−1 et T0 = 300 K, pour des vitesses de hau�age de
β = 5 K.s−1 et β = 15 K.s−1.même que l'intensité de TL roît, on onstate une augmentation de la température du maximumde TL ave la vitesse de hau�age.Le nombre d'életrons piégés au ours de l'irradiation est proportionnel au nombre d'életronsréés dans le ristal suite aux interations des rayonnements inidents ave e ristal (et surtoutson environnement si 'est une petite avité), lui même proportionnel à l'énergie édée par esrayonnements au sein du ristal et par onséquent à la dose absorbée dans le ristal. Pourdéterminer le nombre d'életrons piégés au ours de l'irradiation, le dosimètre est hau�é etla quantité de lumière émise par suite du phénomène de thermoluminesene est mesurée àl'aide d'un photomultipliateur. Pour interpréter orretement ette thermoluminesene, il fautproéder à un étalonnage préalable des TLD.7.1.3 Problématique des hamps mixtesLes mesures par TLD de dose gamma en réateur sont déliates du fait de la présene d'unhamp mixte de partiules neutrons et gamma qui interagissent simultanément ave le matériauTL. La di�ulté est bien sûr de parvenir à disriminer, à l'issue d'une irradiation, les ontri-butions respetives des neutrons et des gamma au signal intégral de TL mesuré. On évalue ladose due aux neutrons et on la soustrait à la dose totale mesurée. A priori, il semble que ladosimétrie des neutrons par TLD n'est pas aussi simple que elle des photons, d'une part parequ'il existe de nombreux proessus de transfert d'énergie et d'autre part pare que les setionse�aes d'interation neutroniques présentent des variations importantes : les résonanes. Ene�et, le transfert d'énergie des neutrons à un matériau quelonque est un proessus omplexe quiomprend deux étapes : d'abord la prodution de partiules ionisantes (à la fois dans le matériaudu déteteur et son milieu environnant), et ensuite l'étape par laquelle es partiules vont ve-116



7.1. Prinipe physique des mesures par TLDnir dissiper leur énergie par ollisions életroniques et nuléaires dans le matériau du déteteur.La réponse des TLD aux neutrons dépend don du Kerma pour e qui est des interations ausein même du matériau déteteur. Cependant, il faut tenir ompte également de la sensibilitéintrinsèque du matériau TL vis à vis des di�érentes partiules produites par les réations neu-troniques. On peut se représenter ette sensibilité omme étant un fateur d'e�aité de TL quidépend au premier ordre des oe�ients de Transfert Linéique d'Energie (TLE) des partiulesproduites. L'observation expérimentale de di�érents spetres d'émissions TL selon le taux deTLE des partiules inidentes (voir �gure 7.5) vient on�rmer la distintion qui s'opère entreles partiules ayant un faible TLE (β et γ) et les partiules à TLE élevé (α). D'autre part, la�gure 7.6 présente di�érentes ourbes de TL ayant des pis plus ou moins déalés selon la naturede l'irradiation subie par le TLD. Cela on�rme bien le fait qu'il existe di�érents niveaux depièges életroniques qui sont préférentiellement oupés ou laissés vaants selon qu'il s'agit d'uneirradiation aux neutrons ou aux photons. Il faut bien omprendre, dans le as d'une irradiationen hamp mixte neutron-gamma, qu'il est très déliat - si l'on utilise uniquement les ourbes deTL [108℄ - de distinguer la TL due aux neutrons de elle due aux photons.

Fig. 7.5 � Spetre d'émission des prinipaux pi de thermoluminesene du matériau LiF :Mg,Tiaprès exposition à di�érents types de radiations (Oltman et al, 1968)
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Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation

Fig. 7.6 � Courbes de thermoluminesene d'un TLD600 obtenues respetivement par hau�agelinéaire (a) et hau�age par plateaux (b), pour des as d'irradiations aux neutrons et aux gamma(J.A.B. Gibson, 1985 [110℄)7.2 Desription des TLDLes TLD mis en ÷uvre sont les suivants (voir photographie sur la �gure 7.7) :� Lot de 60 TLD500 (Al2O3:C) : disques de diamètre 5 mm et d'épaisseur 1 mm, de masse
74.72 mg ±5.9%;� Lot de 51 TLD700 (FLi7:Mg,T i) : bâtonnets de longueur 6 mm et de �té 1x1 mm2, demasse 15.77 mg ±3.4%;� Lot de 90 TLD MTS7 (FLi7:Mg,T i) : disques de diamètre 4.5 mm et d'épaisseur 0.9 mm,de masse 34.06 mg ±3.1%;� Lot de 97 TLD400 (CaF2:Mn) : parallélépipèdes à base arrée de �té 3.2x3.2 mm2 etd'épaisseur 0.9 mm, de masse 29.96 mg ±0.9%.De plus, pendant la première phase des expérienes ('est à dire lors des mesures EOLE), del'alumine (Al2O3:Na) a été employée sous forme de poudre miro-ristalline. Son utilisationreste déliate ar la reprodutibilité de la quantité de poudre plaée sur le leteur TLD n'est pasoptimale, 'est pourquoi elle a été abandonnée par la suite.La sensibilité d'un produit TL est déterminée par son e�aité intrinsèque de TL qui repré-sente la proportion d'énergie absorbée ré-émise sous forme de photons lumineux. Cependant, onn'observe qu'une sensibilité apparente valable pour un appareillage déterminé et pour les réglagesséletionnés. Le seuil de détetion détermine la dose minimale déelable et dépend non seule-ment de la sensibilité du matériau utilisé, mais également d'un ertain nombre de phénomènesparasites qui entraînent l'apparition d'une pré-dose apparente :� l'émission lumineuse du système de hau�age ;� l'émission de triboluminesene9 ;9Le frottement des ristaux les uns ontre les autres réé des tensions super�ielles qui libèrent leur énergiesous forme d'émissions lumineuses pendant le hau�age. Ce phénomène est appelé triboluminesene. La poudre118



7.2. Desription des TLD

Fig. 7.7 � Types de TLD utilisés� la rémanene ;7.2.1 Prinipe de leture des TLDLes mesures de TL sont réalisées sur un leteur onventionnel de type Harshaw-3500 (voir�gure 7.8), dont le prinipe de fontionnement (shématisé �gure 7.9) est le suivant : le TLDest plaé dans une hambre noire au ontat d'un four qui suit une loi de hau�age programmée(et adaptée à haque type de TLD). Simultanément, le photomultipliateur apte les émissionsthermoluminesentes du TLD, délivre un signal életrique en nC et l'intégrateur reonstitue laourbe de TL [nC℄ en fontion de la température imposée [�C℄. Chaque TLD est lu individuel-lement. La manipulation des TLD s'e�etue à l'aide de pines Bruelles. Le positionnement desTLD dans le leteur et leur ontat thermique ave l'élément hau�ant doit être assuré de façonreprodutible.Au ours du hau�age, la présene de miro-poussières qui deviennent inandesentes ou lephénomène de triboluminesene peuvent perturber les mesures ; pour limiter es phénomènes,la irulation d'un gaz neutre (tel que l'azote ou l'argon) est imposée dans la hambre noire a�nd'éviter la présene d'oxygène au ontat du TLD.Une partie du spetre d'émission du système de hau�age (l'émission infra-rouge) peut êtredétetée par le photomultipliateur, en partiulier pour les orps présentant des pièges utiles àhaute température. Deux solutions peuvent être envisagées : diminuer la température de hau�ageou utiliser un �ltre optique. Le leteur est déjà équipé d'un �ltre optique a�n d'éliminer la partiedu spetre d'émission lumineuse supérieure à 650 nm orrespondant aux émissions infra-rouge.L'alumine, qui présente un spetre d'émission prédominant dans la gamme des grandes lon-gueurs d'ondes [111℄ et qui a une forte sensibilité, a provoqué un phénomène de saturation duphotomultipliateur. Les mesures de luminesene de l'alumine ont don été atténuées d'un fa-teur 8 environ par ré�exion à l'aide d'un �ltre optique neutre (référene 100FN46-50S ORIEL).
miro-ristalline présente une triboluminesene plus importante que les déteteurs frittés ou miro-ristallins areux-i subissent moins de ontraintes lors des manipulations. 119



Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation

Fig. 7.8 � Leteur de TLD de type Harshaw-3500

Fig. 7.9 � Shéma de prinipe du fontionnement du leteur TLD
120



7.2. Desription des TLD7.2.2 Lois de hau�age adoptéesPour les appliations dosimétriquesGénéralement, dans la gamme des températures utilisées pour la dosimétrie, les matériauxTL présentent une série de pis de TL qui orrespondent à la libération des pièges de di�érentsniveaux énergétiques (voir �gure 7.10). Les niveaux les plus bas orrespondent à des pièges peuprofonds d'où les életrons s'éhappent progressivement, même à température ambiante. Pourles appliations dosimétriques, seuls les pièges relativement stables présentent un intérêt, ar ilsonservent intate l'information entre l'irradiation et la leture. La luminesene mesurée surertains pis peut être très variable selon la stabilité et l'importane relative des pièges de faibleénergie. La luminesene globale émise par toute la série de pis n'est don pas ompatible avela préision requise pour nos mesures. Plusieurs méthodes permettent d'éliminer l'in�uene despis instables :� la méthode de mesure de l'amplitude des pis (à ondition que les pis instables ne dominentpas les stables et que l'on puisse les séparer),� la méthode de "régénération" : pour ertains matériaux TL, un traitement thermique ap-proprié peut être e�etué systématiquement avant l'utilisation pour modi�er la répartitiondes pièges et favoriser les niveaux stables (voir plus loin la proédure de reuit),� si les niveaux énergétiques sont su�samment éloignés, il est possible d'éliminer les piègesles plus instables par un traitement thermique approprié e�etué sur le déteteur irradiéavant de proéder à la leture.L'adoption de lois de hau�age spéi�ques à haque type de TLD permet ainsi d'obtenir unebonne reprodutibilité des mesures. Ces lois de hau�ages sont représentées �gure 7.11.
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Fig. 7.11 � Loi de hau�age adoptées pour la leture des di�érents TLDPour le proessus de reuitLors de la leture, la température atteinte est insu�sante pour vider omplètement les piègesles plus profonds, généralement non utilisés pour la dosimétrie. Par un phénomène de migrationdes porteurs d'un niveau énergétique à un autre, il s'établit un nouvel équilibre et le produit TLsemble se "reharger" : 'est la dose rémanente. De e fait, avant d'être ré-utilisés, il est impératifde régénérer les produits qui ont subi une irradiation trop importante ar le yle de hau�agedu leteur est insu�sant pour e�aer totalement l'information préédente. L'objet du reuit estd'éliminer totalement les életrons piégés dans le TLD (il s'agit d'une remise à zéro). Tous lesdéteteurs sont reuits dans une étuve, ave un yle de reuit d'une heure de hau�age à 400�Csuivi de deux heures à 100�C. Ce yle est représenté �gure 7.12.

Fig. 7.12 � Loi de hau�age adoptée pour le reuit des TLDPhénomène de "fading"La perte de signal au ours du temps d'un TLD, préalablement irradié et maintenu à tem-pérature onstante, est un paramètre important pour la dosimétrie des rayonnements ionisants.Ce phénomène, onnu sous le nom de "fading", aratérise un matériau TL du point de vuede es apaités à stoker l'information. Le fading est représenté par la diminution, en fontion122



7.2. Desription des TLDdu temps, du signal TL d'un éhantillon irradié et lu dans des onditions bien déterminées. Lespremiers pis en température sont plus a�etés par e phénomène puisqu'ils orrespondent auxpièges les plus prohes de la bande de ondution. C'est pourquoi, lors de la leture, un pré-hau�age est e�etué a�n de ne pas prendre en ompte dans le signal de TL la ontribution dees pis instables. Un stokage à la lumière ambiante, à une température et une humidité tropélevées peuvent induire un fading supplémentaire. Le tableau suivant fourni les valeurs du fadingadoptées pour les matériaux TL onsidérés dans ette étude.Tab. 7.1 � Valeurs de fading adoptées pour les TLD onsidérés [112℄
Al2O3:C CaF2:Mn Fli7:Mg,T iFading (% par mois) 0.25% 4.0% 0.42%7.2.3 Réponse en fontion de la dose absorbéeLa ourbe de réponse d'un matériau TL en fontion de la dose absorbée dans l'air omprendgénéralement une zone linéaire, une zone supra-linéaire et une zone de saturation. La zone linéaireest la plus intéressante ar 'est un domaine où les mesures sont e�etuées ave le maximum depréision. La zone linéaire est limitée du �té des faibles doses par les phénomènes parasitesdérits plus haut (tous les phénomènes parasites d'émission lumineuse du système de hau�age,d'émission de triboluminesene ou de rémanene . . .). Au delà de la zone linéaire, dans lazone supra-linéaire, la sensibilité roît ave la dose absorbée. Bien que la sensibilité des ristauxsoit supérieure, la préision des mesures e�etuées dans e domaine est inférieure à elle dela zone linéaire. Cela provient du fait qu'il est néessaire d'introduire un fateur de orretiongénérateur d'erreurs supplémentaires et qui varie notamment ave le TLE du rayonnement misen jeu. La zone de saturation intervient lorsque tous les pièges sont oupés et est annonéepar une inversion aélérée de la sensibilité entre 104 et 106 Gy selon les orps. La strutureristalline subit alors des dommages très importants. D'aprés [99℄, la réponse du matériau FLi7(TLD700 et MTS7) est linéaire jusqu'à 5 Gy, puis devient non linéaire jusqu'à 1000 Gy oùintervient un phénomène de saturation ; le domaine de linéarité du CaF2:Mn s'étend de 1 µGyà 100 Gy, tandis que elui de l'Al2O3:C s'étend de 1 µGy jusqu'à approximativement 1 Gy, puisdevient peu à peu non linéaire jusqu'à une dose de saturation de l'ordre de 30 Gy. Le domainede dose approximativement envisagé pour les expérienes d'irradiation dans les réateurs EOLEet MINERVE se situe autour de 1 Gy, e qui orrespond au domaine linéaire des déteteurs.
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Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation

Fig. 7.13 � Exemple de non linéarité de la réponse d'un TLD (FLi7) en fontion de la doseabsorbée7.2.4 Réponse des TLD en fontion de l'énergie et de la qualité des rayon-nementsNous avons reporté sur la �gure 7.14 la réponse théorique des divers produits TL étudiés iien fontion de l'énergie des rayonnements életromagnétiques inidents.
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Fig. 7.14 � Réponse relative en fontion de l'énergie des photons pour les trois matériaux ther-moluminesents employésLa zone inférieure à 150 keV, où prédomine l'e�et photoéletrique est la plus intéressante :en e�et, dans ette région, le oe�ient d'absorption massique en énergie varie onsidérablementen fontion de l'énergie du rayonnement et du numéro atomique e�ae Ze du orps onsidéré.Dans le domaine d'énergie où prédominent les interations photo-életriques (E < 150 keV) Ze124



7.2. Desription des TLDest donné par (f [111℄) :
Ze

m
=

∑

i

ai · Zi
m (7.7)où ai représente la fration d'életrons ontenue dans l'élément d'indie i et m est voisin de 3.On obtient :� pour le CaF2:(3% Mn), Ze = 16.6� pour le FLi7:(0.04% Mg), Ze = 8.14� pour le Al2O3:(X% C), Ze = 10.2� pour l'air, Ze = 7.64Le CaF2 et le Al2O3 ont des Ze plus importants, et en as d'exposition à des photons de faibleénergie (typiquement < 120 keV), le résultat sera aratérisé par une sur-réponse. De e fait,seuls les produits omposés essentiellement d'éléments à numéro atomique faible, présentent uneréponse qui varie peu ave l'énergie. Les produits dont le numéro atomique e�ae est élevéprésentent une hypersensibilité importante dont le maximum se situe à 45 keV environ. Leurutilisation est don limitée au domaine d'énergie supérieur. La réponse des TLD est indépendantedu type de partiule inidente et de son énergie, dans la mesure où le TLE des partiules hargéesproduites est faible.7.2.5 In�uenes diversesLes onditions de onservation des TLD (température, humidité, lumière) peuvent in�uenerles mesures en jouant sur des variations de sensibilités des déteteurs. Il est impératif de res-peter un protoole expérimental strit en terme de stokage et de manipulation des déteteursa�n d'assurer la �abilité et la reprodutibilité des mesures d'une irradiation à l'autre. Avantet après leur utilisation, les TLD sont systématiquement stokés dans des boites hermétiquesà la lumière, les protégeant des rayonnements UV. La lumière peut e�etivement augmenter laprédose des ristaux non irradiés ou bien vider les pièges de leurs életrons et faire déroître lathermoluminesene des ristaux irradiés.7.2.6 Caratéristiques du onditionnement des TLD utilisésLe hoix du onteneur ou de l'emballage est important. En e�et, il est suseptible :� d'être ativé par le rayonnement inident (les interations des neutrons de forte énergie,supérieurs à 10 MeV, ave les noyaux onstituant les emballages peuvent entrainer uneativation dont il faut tenir ompte),� de modi�er l'établissement de l'équilibre életronique (as des onteneur de numéro ato-mique élevé),� de favoriser l'absorption du rayonnement inident,� d'engendrer des protons de reul ou des partiules alpha sous l'ation des neutrons (l'ationdes protons de reul produits lors de l'interation des neutrons ave les noyaux d'hydrogènea été mise en évidene [111℄).En pratique, haque TLD a été plaé dans un miro-tube onique de matière luo�ex (C2H3Cl)d'une ontenane de 0,2 ml (voir �gure 7.15). Les miro-tubes ontenant les TLD ont été dis-posés à l'intérieur d'une surgaine vide, en aluminium, destinée à être insérée parmi les rayonsombustibles des réateurs EOLE ou MINERVE. A�n que le miro-tube entral soit positionnéà mi-hauteur ombustible, des ales en aluminium sont glissées en partie basse et haute de la125



Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisationsurgaine (voir �gure 7.16). L'ensemble sur-gaine, bouhon supérieur est muni d'un dispositif (uneordelette) permettant son extration immédiate à l'issue de l'irradiation.

Fig. 7.15 � Caratéristiques du onditionnement et positionnement des TLD

Fig. 7.16 � Mise en plae des TLD dans la sur-gaine (de diamètre < 1 m)
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7.3. Prinipe physique des mesures par hambre d'ionisation7.3 Prinipe physique des mesures par hambre d'ionisationLa hambre à ionisation est un déteteur qui fontionne sur le prinipe d'ionisation des gaz.La hambre à ionisation est onstituée généralement d'une anode et d'une athode séparées parune avité remplie de gaz. Les partiules que l'on herhe à déteter interagissent ave le gaz etproduisent des harges par ionisation. La tension qui est maintenue entre l'anode et la athodepermet de olleter es harges. L'énergie déposée dans le gaz par les rayonnements ionisants estproportionnelle au ourant olleté par l'anode de sorte que l'on peut estimer le débit de doseinduit par le rayonnement inident à ondition d'avoir étalonné la hambre au préalable.7.3.1 Problématique des hamps mixtesLa �gure 7.17 illustre les di�érentes voies possibles du méanisme d'ionisation de la avitéd'air de la hambre.

Fig. 7.17 � Di�érents méanismes d'ionisation de la avité d'air de la hambre d'ionisationLes interations des neutrons ave les matériaux de la hambre sont suseptibles de produiredes partiules hargées lourdes de type alpha (réations de désintégrations (n,α) induites parles neutrons thermiques) ou des protons (réations (n,p) ave les neutrons rapides) qui, si ilsatteignent la avité d'air, peuvent ontribuer de façon importante à l'ionisation au même titreque les életrons générés par interations photoniques. Ce phénomène est plus important quedans le as des TLD puisque le matériau sensible, ii l'air, présente une densité très inférieureà elle des matériaux environnants, ontrairement aux TLD (le rapport signal sur bruit est plusfaible). Par onséquent, il est néessaire de déterminer la sensibilité de la hambre aux neutronspour pouvoir mesurer le débit de dose gamma. En ontre partie, la hambre d'ionisation permetun suivi en temps réel de la dose et don l'évaluation de la ontribution des gamma retardés.127



Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation7.3.2 Desription de la hambre d'ionisationLa hambre d'ionisation PTW M31013 (volume 0,3 cm3) [113℄ a été employée durant ladeuxième phase des expérienes ('est à dire lors des mesures MINERVE). Elle s'utilise ave unapuhon en plexiglas qui s'applique sur la hambre et permet d'établir des onditions d'équilibreéletronique optimales pour les mesures. Cependant, le apuhon fourni par le fabriquant est d'undiamètre supérieur à elui du tube guide en aluminium dans lequel doit être plaée la hambreavant d'être insérée au entre du ÷ur MINERVE. Le diamètre du apuhon a don été ajustéaux dimensions du tube guide.

Fig. 7.18 � Chambre d'ionisation gamma

Fig. 7.19 � Caratéristiques géométriques de la hambre à ionisation et de son apuhon enplexiglas
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7.4. Problématique des phénomènes de avité7.4 Problématique des phénomènes de avitéLa dé�nition du Kerma de ollision (f hapitre 3) permet d'exprimer une énergie déposéeloalement qui est une approximation de la dose absorbée dans le matériau. Le terme "loale-ment" signi�e ii que les dimensions du matériau onsidéré sont su�samment grandes omparéesau parours des életrons (la fuite des életrons est négligeable) ou que e matériau présente desonditions dites d'"équilibre életronique" ave son milieu environnant (le �ux d'életrons en-trant équivaut au �ux d'életrons sortant). En e�et, si les dimensions du matériau deviennentomparables aux distanes de parours des életrons, la notion de Kerma de ollision ne su�tplus et il est néessaire de s'intéresser aux �ux életroniques pour aluler préisément l'éner-gie déposée par les életrons dans le matériau. La dose gamma absorbée par un matériau peutse déduire de la mesure du nombre d'ionisations réées dans une avité remplie d'air ; 'est leprinipe des hambres d'ionisation. La relation entre les ionisations mesurées dans la avité etl'énergie dissipée dans le matériau environnant est établie pour la première fois par la formule deBragg-Gray qui exprime le pouvoir d'arrêt életronique massique relatif de l'air et du matériauenvironnant pour l'énergie inétique moyenne des életrons éjetés par les photons. Plus généra-lement, la théorie des avités traite du dép�t d'énergie dans un milieu quelonque formant uneavité dite de Bragg-Gray au sein d'un autre milieu quelonque irradié. Ainsi l'introdution d'unTLD dans le ÷ur d'un réateur onstitue une avité de Bragg-Gray dans le sens où l'énergiedissipée par unité de masse dans le TLD est généralement di�érente de elle dissipée dans lemilieu environnant : ela dépend des pouvoirs de ralentissement életronique propres à haquematériau, des dimensions de la avité formée par le TLD, et du spetre énergétique du rayon-nement gamma inident. On parle de � petite� avité lorsque l'énergie életronique déposéedans la avité par l'inidene des photons dans ette avité est négligeable omparée à l'énergiedéposée dans la avité par les életrons générés dans le milieu environnant et qui traversent laavité ; e qui revient à dire que la avité ne perturbe pas le �ux d'életrons du milieu. C'estle as lorsque les dimensions de la avité sont petites omparées aux parours maximum deséletrons. Les TLD, du fait de leurs faibles dimensions (ex : 0.09x0.09x0.6 m3 pour le TLD-700(FLi7)), omparées aux parours maximum des életrons (f �gure 7.20-(b)) sont typiquementdes � petites� avités. A l'inverse, une avité ayant des dimensions bien supérieures au paroursmaximum des életrons réoltera pour l'essentiel l'énergie des életrons générés dans la avité('est à dire des photons absorbés). Dans le premier as présenté sur la �gure 7.20-(a), le Kermaphoton dans le TLD sous estime l'énergie déposée ; tandis que dans le deuxième as, le Kermaphoton estime orretement l'énergie déposée dans le TLD puisque l'interposition d'un éran dedensité életronique équivalente au TLD entre la soure de photon et le TLD permet d'établirles onditions d'équilibre életronique (les életrons retro-di�usés par le TLD sont négligeables).Di�érents modèles de alul des orretions de avités sont présentés dans la suite et fournissentdes relations liant les doses Dc et Dm de la avité et de son milieu environnant :
Dm =

1

f
· Dc (7.8)ave f un fateur dit de orretion de avité.7.4.1 Modèles déterministes de alul des orretions de avitésModèle de Bragg-GrayLe modèle de Bragg-Gray [114℄ fut le premier à établir une relation entre les doses absorbéesdans un dosimètre et son milieu environnant. La première ondition d'une "avité de Bragg-129
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(b) Libres parours des életronsFig. 7.20 � (a) Problèmatique de l'énergie déposée par les életrons dans un TLD formant uneavité en fontion du matériau environnant. (b) Libres parours moyen des életrons dans l'air,l'eau et le FLi7.Gray" est satisfaite lorsque les dimensions de la avité sont petites omparées aux parours despartiules hargées. En onséquene, lorsque l'équilibre életronique est réalisé, le �ux d'életronsétabli dans le milieu environnant est onsidéré omme non perturbé à travers la avité. Ladeuxième ondition 'est que les interations des photons dans la avité soient négligeables sibien que l'énergie dissipée dans la avité provient seulement du ralentissement des partiuleshargées primaires générées en dehors et qui la traversent. Dans es onditions,
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(7.9)où Φe(E) désigne le �ux d'életrons primaires du milieu environnant et (
S
ρ

)

coll
a été dé�ni à lasetion �3.3.3. Remarquons que le modèle de Bragg-Gray ne prend pas expliitement en omptela réation d'életrons seondaires lors du ralentissement des életrons primaires. En e�et ertainsdes életrons seondaires réés dans la avité ont su�samment d'énergie pour s'en éhapper etdéposer la majeure partie de leur énergie en dehors omme le feraient des primaires. Ainsi letotal des énergies édées par ollisions des primaires à la traversée de la avité di�ère don de lavéritable énergie déposée dans la avité. C'est pourquoi Spener et Attix [115℄ [116℄ ont étendules onditions de Bragg-Gray sur l'ensemble des partiules hargées primaires et seondaires etont déterminé l'énergie inétique seuil ∆ d'un életron (primaire ou seondaire) en dessous delaquelle on onsidère qu'elle est absorbée loalement (loalement signi�e en l'ourrene dans levolume d'intérêt formé par la avité). Il en résulte une généralisation à deux groupes d'énergiedu modèle de Bragg-Gray. Cependant, dans le adre de notre étude, nous nous ontenteronse�aement du modèle à un groupe de Bragg-gray pour aluler l'énergie transférée dans unepetite avité.130



7.4. Problématique des phénomènes de avitéModèle de BurlinLe �ux életronique dans la avité a deux omposantes : l'une aratéristique des életronsgénérés dans la avité, l'autre aratéristique des életrons générés en dehors de la avité et quila traversent. Selon l'importane relative de es deux omposantes, on dé�nit deux as extrêmesde � petite� et � grande� avités, ave leurs oe�ients de orretion respetifs fs et fl. Selonla théorie générale des avités de Burlin [117℄, toute avité relève d'une situation intermédiaireentre es deux as. On parle de grande avité lorsque les dimensions de la avité sont grandesdevant le parours maximum des életrons au sein de la avité. L'énergie apportée dans la avitépar les életrons du milieu environnant est négligeable par rapport à l'énergie totale déposéedans la avité. On onsidère alors que l'énergie déposée dans la avité ne dépend que du �uxd'életrons générés dans la avité. Le fateur de orretion de grande avité reliant la dose dans laavité à la dose dans le milieu environnant est simplement le rapport des oe�ients d'absorptionphotonique massique d'énergie des deux matériaux :
fl(EEγ ) =
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(7.10)Les oe�ients d'absorption massique d'énergie utilisés proviennent des bases de données duNIST établies par J.H. Hubbel et S.M. Seltzer (f [118℄).La orretion de petite avité est la orretion de Bragg-Gray et s'exprime, omme on l'a vuà la setion préédente, omme le rapport des pouvoirs d'arrêt életronique massiques de la a-vité et du matériau environnant pondérés par le �ux d'életrons primaires générés dans le milieuenvironnant :
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(7.11)ave T désignant l'énergie inétique des életrons, et Φe

(
Eγ , T

) le spetre énergétique des éle-trons primaires générés lors de l'interation d'un photon d'énergie Eγ . La orretion généralede avité de Burlin relève d'une situation intermédiaire entre les deux as extrêmes de petite etgrande avité dé�nis préédemment :
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) (7.12)ave d
(
Eγ,cavit

) un fateur de pondération à dé�nir, dépendant à la fois de l'énergie du gammainident et des aratéristiques de la avité onsidérée en termes de dimensions et de matériaux.Dans e modèle, l'intensité du �ux d'életrons générés dans le matériau environnant déroîtexponentiellement ave la distane parourue à travers la avité selon un oe�ient β d'atté-nuation életronique (en revanhe la forme du spetre reste la même). Cela permet de dé�nir ladégradation d
(
Eγ,cavit

) à travers la avité du �ux d'életrons générés à l'équilibre dans le milieuenvironnant, et sert à exprimer un niveau de pondération entre les orretions dites de petite etde grande avité :
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(7.13)131



Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisationave g = 4V
S la orde moyenne de la avité, V et S le volume et la surfae totale de la avité. Ondé�nit le oe�ient β d'atténuation életronique à partir du parours R (g/cm2) des életrons àtravers un matériau quelonque de densité ρ et d'un niveau d'atténuation �xé à 99% par Burlin :

β =
−ln

(
0.01

)

R
(7.14)Pour des életrons d'énergie omprise entre 0.01 et 3 MeV , l'approximation empirique établiepar Katz et Penfold [119℄ [120℄ (1951) fournit la relation :

R = 0.412 · En (7.15)ave n = 1.265 − 0.0954 · ln(E), où E est l'énergie en MeV maximum des életrons, 'est à direl'énergie Eγ du photon inident.Appliation numérique de la orretion de BurlinNous détaillons ii la modélisation du phénomène de avité pour les aluls de orretionsselon le modèle de Burlin. Un programme Matlab a été développé à partir d'un as partiulierde petite avité formé par un TLD700 environné de fer. Di�érents graphes viennent illustrer lesétapes du alul, mais les résultats numériques obtenus par le biais de ette modélisation nesont pas fournis ii. Ils seront présentés et exploités à l'oasion des aluls d'interprétation del'étalonnage des TLD (f �9.1.1).Les trois prinipales interations photon-matière qui génèrent le �ux d'életrons Φe(Eγ , T )sont modélisées respetivement pour :� L'e�et photoéletrique (voir �3.3.2) : on onsidère ii (et ette approximation est raison-nable pour nos aluls, f [120℄) que l'énergie du photon inident est emportée intégralementsous forme d'énergie inétique par un életron du ortège életronique (életron Auger) ennégligeant les émissions X.� L'e�et Compton (voir �3.3.2) : La setion e�ae totale est fournie par la formule de Klein-Nishina (voir équation 3.22), à partir de laquelle on obtient la setion e�ae di�érentielleen énergie des életrons [120℄, 'est à dire le spetre des életrons générés par e�et Compton :
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) (7.16)(que l'on a représenté pour di�érentes énergies de photons inidents sur la �gure 7.21),ave : T l'énergie de l'életron di�usé, Eγ l'énergie gamma, c la élérité de la lumière dansle vide, me la masse de l'életron, r0 le rayon lassique de l'életron, α = 2πe2

hc la onstantede struture �ne, e la harge de l'életron et h la onstante de plank.� La prodution de paires (voir �3.3.2) : Cet e�et n'intervient pas de façon prépondérantedans le domaine d'énergie onsidéré.La orretion de petite avité résultante est la somme des orretions de petite avité fs,ph, fs,cet fs,pp (alulées à partir des spetres életroniques assoiés Φe,ph, Φe,c et Φe,pp qui désignentrespetivement les spetres énergétiques des életrons générés par l'e�et photoéletrique, l'e�et132



7.4. Problématique des phénomènes de avitéCompton et la prodution de paires) pondérées par leurs probabilités respetives à l'énergie duphoton inident :
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) (7.17)ave respetivement σtot, σph, σc et σpp la setion e�ae totale, photoéletrique, Compton etde prodution de paires. Pour le domaine d'énergie que l'on étudie, la prodution de pairespeut être négligée dans le alul du spetre életronique. Pour exemple, la orretion de petiteavité d'un TLD FLi7 environné de Fer est représentée sur la �gure 7.22 ave ses omposantesphotoéletriques et Compton en fontion de l'énergie du photon inident. La orretion généralede Burlin, alulée à partir des orretions de petites et grandes avités, est représentée surla �gure 7.23 dans le as d'un TLD FLi7 environné de Fer, et dans la setion �9.1.1, sur les�gures 9.1 et 9.2, pour des environnements Air et Luo�ex. On onstate sur la �gure 7.23 que laorretion de grande avité domine jusqu'à près de 2 MeV.
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Chapitre 7. Prinipe physique des mesures par TLD et hambre d'ionisation
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Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhCe hapitre présente les expérienes d'étalonnage des déteteurs, les mesures pour la détermi-nation du bruit de fond et les di�érentes irradiations e�etuées. Une estimation des inertitudesde mesure par TLD est réalisée et validée par un test statistique sur l'ensemble des résultatsexpérimentaux.8.1 Etalonnage des déteteursL'étalonnage onsiste à assoier au signal de TL (mesuré en termes de harges [nC℄ dans leas des TLD) - ou au signal életrique olleté (mesuré aussi en termes de harges [nC℄ dans leas de la hambre d'ionisation) - une grandeur de dose absorbée en Gray [Gy℄. Les déteteursont été irradiés auprès de la soure de Co60 de l'irradiateur du laboratoire d'étalonnage du SPR(Servie de Protetion Radiologique) au CEA Cadarahe, arédité par le COFRAC. La grandeurd'étalonnage (Kerma air) pour ette soure a été raordée auprès du LNHB qui est le laboratoireprimaire en Frane pour les rayonnements ionisants. Ce raordement est e�etué à l'aide d'unehambre d'ionisation étalon dans la grandeur débit de Kerma air ave une inertitude relativeélargie (k=2) évaluée à 2.7%.8.1.1 Etalonnage des TLDLes TLD onditionnés haun dans leur miro-tube ont été plaés en 3 rangées de 10 sur unsupport en Luo�ex. Le support a été positionné de manière à e que la distane entre la soureet les déteteurs soit de 1 mètre (f. �gure 8.1). Le faiseau de rayonnement est uniforme surun diamètre de l'ordre de 20 m et par onséquent l'irradiation des TLD est onsidérée ommehomogène ('est à dire que les éarts de débit de dose dûs au positionnement des mirotubes lelong de la plaque de luo�ex sont négligeables). Le support en luo�ex, d'épaisseur 3 mm, estinterposé entre les éhantillons et la soure radioative, de sorte que les TLD sont plaés dansdes onditions d'équilibre életronique (voir �7.4). A la date de l'étalonnage, la soure de Co60se aratérise par une ativité de 6.97 · 10+11 Bq. La désintégration de Co60 s'aompagne del'émission équiprobable de 2 raies gamma de 1.17 et 1.33 MeV. La grandeur d'étalonnage est leKerma dans l'air, mesuré à 214.4 mGy/h à un mètre de la soure par une hambre d'ionisation deréférene ave une inertitude relative élargie (k=2) évaluée à 2.7%. Plusieurs séries de dosimètres(au total 150 TLD) ont été irradiées à quatre Kerma-air di�érents : 50 mGy, 250 mGy, 500 mGyet 1600 mGy (onnus ave une inertitude relative élargie (k=2) évaluée à 2,7%). La réponsedes TLD est proportionnelle à la dose de rayonnement reçue pour un domaine d'énergie entrequelques miroGray et plusieurs Gray selon la nature du TLD (f �7.2.3). Des TLD témoins pourhaque type de matériau ont aompagné les TLD irradiés sur l'installation. Ces TLD, n'ayantpas subi l'irradiation au Co60, nous permettront de déterminer le bruit de fond induit par lerayonnement ambiant (naturel et arti�iel) pendant la durée entre le reuit et la leture, et dele soustraire au signal de TL des éhantillons irradiés.Caratérisation individuelle des TLDLes expérienes préliminaires d'irradiation des TLD à l'aide de la soure étalonnée de Co60 ontmontré une ertaine hétérogénéité des réponses thermoluminesentes (TL) des déteteurs d'unmême type, pris au sein d'un même lot de fabriation. Ces variations s'expliquent naturellementpar des di�érenes d'un TLD à l'autre au niveau de la masse de matériau, de la onentrationde dopant ou des propriétés optiques. Cependant, l'éart-type d'éhantillon obtenu par exemplesur les réponses TL d'un lot de 10 TLD700 irradiés à un Kerma air de 50 mGy dépasse les 5%.136



8.1. Etalonnage des déteteurs

Fig. 8.1 � Con�guration géométrique de l'étalonnage des TLDEn onséquene, le oe�ient d'étalonnage moyen déterminé pour e lot de déteteurs induitune inertitude trop importante sur le résultat de mesure d'un déteteur individuel. La solutionpour réduire l'inertitude de mesure est de proéder à une aratérisation individuelle de haquedéteteur. Un fateur orretif, dit de � sensibilité individuelle �, noté Si, est déterminé pourhaque déteteur i de la façon suivante :� Pesage des TLD.� Irradiation de l'ensemble des TLD à une même dose absorbée. En l'ourene, il s'agitd'une dose de 50 mGy 10.� Leture des TLD et alul de la réponse massique.� Moyenne et éart-type de la réponse massique des TLD.� Elimination des TLD dont la réponse ontribue de manière importante à l'éart-type. Lastratégie de détetion onsiste simplement à repérer les points (xi, yi) atypiques, 'est àdire eux qui s'éartent de plus de 5% de la moyenne.� Moyenne et éart-type sur les TLD séletionnés.� Calul du oe�ient de sensibilité pour haque TLD.Les oe�ients de sensibilité sont alulés de la sorte :
Si =

n∑

j=1

Mj

mj

n
Mi

mi

i = 1...n (8.1)10Le oe�ient de sensibilité individuel est don déterminé en un seul point de la droite d'étalonnage. Le hoixde e point situé à 50 mGy résulte d'un ompromis entre un niveau de dose su�sant et un temps d'irradiationraisonnable. 137



Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhave Mi la mesure brute du signal de TL du TLD i et mi la masse du TLD i.Droites d'étalonnage des TLDLes droites de regression orrespondant à l'étalonnage des di�érents TLD sont traées surles �gures 8.2, 8.3, 8.4 et 8.5. Les oe�ients de orrélations assoiés à es droites d'étalonnagesvalent respetivement :� r=0.9995 pour le MTS7� r=0.9991 pour le CaF2:Mn� r=0.9970 pour le TLD700� r=0.9870 pour l'Al2O3:C(ave r =

n∑

i=1

(yi − y) · (xi − x)vuuut n∑

i=1

(xi − x)2 ·
n∑

i=1

(yi − y)2
, où les ouples (xi, yi) désignent l'ensemble des pointsd'étalonnage dont les moyennes sont x et y). Ces oe�ients sont une mesure de la qualité dela régression (lorsque r2 → 1, l'équation de la droite de régression représente orretement lesvaleurs expérimentales).
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8.1. Etalonnage des déteteurs
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Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPh
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Fig. 8.5 � Droite d'étalonnage des TLD Al2O3:C8.1.2 Inertitude sur la aratérisation individuelle des TLDL'éart-type d'éhantillon sur les réponses massiques des TLD exprime l'inertitude assoiéeau dénominateur de l'équation 8.1 ; tandis que l'éart-type de la moyenne des réponses mas-siques des TLD exprime l'inertitude assoiée au numérateur. En négligeant la orrélation dunumérateur et du dénominateur, les inertitudes se ombinent quadratiquement selon la loi depropagation des inertitudes. L'éart-type d'éhantillon et l'éart-type de la moyenne des ré-ponses massiques sont reportés dans le tableau 8.1 i-dessous.Tab. 8.1 � Earts-types des réponses massiques des TLDType de TLD E�etif Eart-type Eart-type de la moyenne
MTS7 90 2.60% 0.27%

CaF2:Mn 97 2.80% 0.30%
Al2O3:C 60 8.75% 1.25%
TLD700 51 5.17% 0.72%On retient une inertitude ombinée (k=2) sur le oe�ient de sensibilité de :� 5.22% pour le MTS7,� 5.64% pour le CaF2:Mn ,� 17.68% pour l' Al2O3:C,� 10.44% pour le TLD700.L'inertitude sur le oe�ient de sensibilité - alulée i dessus à partir des inertitudes de typeA qui sont l'éart-type d'éhantillon et l'éart-type de la moyenne, f tableau 8.1 - prend enompte impliitement les inertitudes élémentaires suivantes (f [123℄ et [124℄) :140



8.1. Etalonnage des déteteurs� le re-positionnement des plaques de �xation des TLD d'une irradiation à l'autre a été assuréave une reprodutibilité évaluée à ± 1.5 mm� le positionnement des TLD dans leur miro-tube : ± 1 mm de jeu possible� la reprodutibilité du leteur TLD Harshaw� l'inertitude liée à � l'histoire � de haque TLD : les TLD700 et Al2O3:C employés pro-viennent de lots aquis il y a plusieurs années et dont l'historique d'utilisation (irradiations,letures, reuits) ne peut pas être reonstruit� l'inertitude élémentaire sur la omposante statistique de la harge exprimée dans l'uniténanoCoulomb (nC).En revanhe, omme il s'agit d'une mesure relative, les inertitudes sur la grandeur d'étalonnageréalisée (kerma air) ne sont pas prises en ompte.8.1.3 Inertitude sur l'étalonnageLa soure d'étalonnage a été étalonnée au préalable à l'aide d'une hambre d'ionisation étalondans la grandeur kerma air ave une inertitude relative élargie (k = 2) évaluée à 2,7%. Les TLDont été irradiés à quatre Kerma-air di�érents en faisant varier le temps d'exposition : 50 mGy,250 mGy, 600 mGy et 1600 mGy. D'après le �7.2.3, l'ensemble des TLD irradiés ont une réponseque l'on peut quali�er de linéaire dans le domaine des doses reçues lors de l'étalonnage.Si l'on note X la variable aléatoire qui représente la grandeur de référene exprimée en Kermagamma dans l'air et Y la variable aléatoire qui représente le signal de TL d'un TLD :
X = Ka (8.2)

Y = (M · S − BdF ) · (1 + F ) (8.3)ave Ka le Kerma air de référene, M le signal brut de thermoluminesene (obtenu par le leteurde TLD), S le oe�ient de sensibilité individuel appliqué à la mesure brute (f �8.1.1), BdF lebruit de fond tel que BdF =

nb∑

k=1

Mk · Sk

nb (ave nb le nombre de TLD témoins) et F un termeorretif qui prend en ompte le fading, 'est à dire la perte de signal TL dans le temps entrel'instant d'irradiation et l'instant de leture du TLD.Tab. 8.2 � Moyennes des mesures orrigées (par le fateur de sensibilité), lors de l'étalonnage[nC℄ Type de TLD BdF 50 mGy 250 mGy 600 mGy 1600 mGy
MTS7 1 437 2211 5275 14621

CaF2:Mn 13 4252 20862 49262 132994
TLD700 0.4 219 1124 2668 7468
Al2O3:C 22 15624 25859 38313 108727Comme le montre le tableau 8.2, le bruit de fond mesuré par les TLD témoins est négligeableomparé aux irradiations à di�érents kerma air. D'autre part, ompte tenu du délai de 24 heuresentre l'instant d'irradiation et la leture des TLD, le terme orretif pour la prise en ompte dufading est négligeable d'aprés les données reueillies auprès des fournisseurs de TLD (f �7.2.2).Ces deux onsidérations permettent de simpli�er l'expression de Y : Y = M ∗ S. Supposonsprovisoirement que X est a�eté d'inertitudes négligeables (X est une onstante) mais que Y est141



Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhentahé d'erreurs expérimentales aléatoires. La droite d'étalonnage Y = AX + B est déterminéeà partir des points expérimentaux (xi, yi) par une méthode de régression linéaire de y sur x selonle ritère des moindres arrés (f annexe A). On suppose que les populations de points ont lamême variane 11. L'utilisation de ette méthode permet d'obtenir la meilleure droite possible etde aluler les inertitudes assoiées. a et b (les estimateurs des moindres arrés des oe�ients
A et B) sont distribués selon une loi de student à n − 2 degrés de libertés :

a =

n∑

i=1

(yi − y) · (xi − x)

n∑

i=1

(xi − x)2
et b = y − a · x (8.4)Les éarts-types de a et b sont donnés par les relations :

σa =
σ√√√√

n∑

i=1

(xi − x)2

et σb = σ ·
√√√√√√

1

n
+

x2

n∑

i=1

(xi − x)2
(8.5)où σ peut être estimé par :

s =

√√√√√√

n∑

i=1

(yi − ŷi)
2

n − 2
(8.6)ave ŷi = axi + b la valeur prédite par le modèle.Pour un risque de première espèe α (ave 1 − α = 95%), les intervalles de on�ane de aet b sont alors donnés par :

a ± t(n − 2, α)σa et b ± t(n − 2, α)σb (8.7)Les valeurs des fateurs d'élargissement sont reportés dans le tableau 8.3. On onsidère raison-nablement que les populations sont gaussiennes et que t(n − 2, α) ≃ 2 puisque n > 20. Lesoe�ients de régression et leurs inertitudes types sont reportés dans le tableau 8.4.Tab. 8.3 � Fateurs d'élargissement de la loi de studentType de TLD n t(n − 2, α)MTS7 36 2.032
CaF2:Mn 34 2.037TLD700 23 2.08
Al2O3:C 20 2.10111Nous pourrions envisager une tehnique d'estimation omme les moindres arrés pondérés qui permet derelaher ette hypothèse, mais le gain de préision ne justi�e pas un tel investissement de alul. Admettre lavalidité de ette hypothèse onduit à des expressions simples et à des résultats satisfaisants.142



8.1. Etalonnage des déteteursTab. 8.4 � Inertitudes de régression
MTS7 TLD700 CaF2:Mn Al2O3:C

a 9.17 4.68 83.06 60.24
σa 4.9e-2 7.9e-2 0.61 2.31
b -94.64 -58.09 -58.72 9404
σb 42.51 64.42 514.91 1824.3On remarquera que les points de mesure de l'alumine ont une dispersion importante autourde la droite de régression, e qui traduit un manque de reprodutibilité des mesures. Remarquonségalement que b = 0 est aeptable (ompte tenu de σb) pour tous les TLD sauf pour l'aluminequi se aratérise par le fait que sa droite d'étalonnage ne passe pas par l'origine.Considérons à présent l'inertitude sur la grandeur d'étalonnage (inertitude sur X = Ka).Le débit de kerma air de la soure de Co60 a été déterminé (par l'utilisation d'une hambre àionisation) ave une inertitude type relative estimée à σKA = 1.35%. Cette inertitude ontribueà l'inertitude de l'ordonnée à l'origine de la droite de régression préédente (f tableau 8.4). Onretient don une inertitude ombinée :

σb =

√√√√√√
σ2 ·

( 1

n
+

x2

n∑

i=1

(xi − x)2

)
+ a2 · σ2

KA · x2 (8.8)� σb = 88.3 pour le MTS7� σb = 844.6 pour le CaF2:Mn� σb = 74.2 pour le TLD700� σb = 1880 pour l'Al2O3:C8.1.4 Interprétation de l'étalonnage des TLDL'étalonnage des TLD est e�etué selon la on�guration shématisée �gure 8.1. La doseabsorbée de référene est la grandeur d'étalonnage Kerma gamma dans l'air notée par la suite
KAcalib. Cette grandeur d'étalonnage ne orrespond pas à l'énergie réelle déposée dans le TLDque l'on note Ecalib

D du fait des phénomènes de avités. En onsidérant la linéarité de la réponse duTLD pour les doses vues lors de l'étalonnage et en réateur, on note η l'e�aité pour onvertirl'énergie déposée dans le TLD en thermoluminesene Q :
η =

Qcalib

Ecalib
D

=
Qreacteur

Ereacteur
D

(8.9)Le résultat expérimental du rapport de la grandeur d'étalonnage, KAcalib, et du signal de ther-moluminesene émise, Qcalib, peut se déomposer en un produit phénoménologique de deuxfateurs en introduisant l'énergie déposée Ecalib
D :

KAcalib

Qcalib
=

KAcalib

Ecalib
D

· Ecalib
D

Qcalib
(8.10)143



Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPh� Le fateur Ecalib
D

Qcalib = 1
η est quasi onstant du fait de la linéarité de la réponse thermolumi-nesente en fontion de l'énergie déposée dans le domaine des doses reçues.� Le fateur KAcalib

Ecalib
D

orrige le phénomène de petite avité lié aux dimensions des TLD. Larelation entre la dose dans l'air à l'endroit du TLD et la dose réelle déposée dans le TLDs'érit ainsi onformément à la théorie présentée :
Ecalib

D =
〈
C

〉

calib
· KAcalib (8.11)de sorte que :

KAcalib

Qcalib
=

1〈
C

〉

calib

· 1

η
(8.12)L'étalonnage expérimental permet d'aéder à l'e�aité η du TLD pour interpréter orretementla thermoluminesene résultant de l'irradiation en réateur. Le problème est que le signal dethermoluminesene est indissoiable expérimentalement de l'e�et de avité aratéristique de laon�guration d'étalonnage. En prinipe, le kerma-air dans le réateur s'érira de la même manièreque dans la on�guration d'étalonnage ave une orretion de avité adaptée à l'environnementdu TLD en réateur :
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〉
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· 1

η
· Qreacteur =

1〈
C

〉
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·
〈
C

〉

calib
· KAcalib

Qcalib
· Qreacteur (8.13)8.1.5 Etalonnage de la hambre à ionisationLa on�guration d'irradiation en réateur de la hambre - 'est à dire la hambre prise dansson apuhon en plexiglas, insérée à l'intérieur du tube guide en aluminium - est reproduite pourréaliser un étalonnage à un mètre de la soure de Co60 du SPR. Dix irradiations de 200 seondeshaune ont permis d'étalonner la hambre : le oe�ient d'étalonnage est estimé à 9.95 · 10−5

Gy/pC ave une inertitude élargie (k=2) de 4.3%.Pour onnaître la sensibilité de la hambre vis à vis des neutrons, plusieurs expérienes ontété tentées auprès de soures de neutrons rapides (soure AmBe) et thermiques (soure Cf252modérée). Cependant, auune dose n'a été mesurée lors de es expérienes ar la limite de sen-sibilité de ette hambre d'ionisation de très faible volume est de 1.2 mGy/min.8.2 Réalisation des mesures en réateur par TLDLes mesures e�etuées en réateur sont de trois types :� des mesures de bruit de fond gamma à l'arrêt ;� des mesures sur des montées en puissane du réateur ;� des mesures sur des paliers d'irradiation à puissane onstante.8.2.1 Mesures de bruit de fond gamma dans le ÷urAvant de proéder aux irradiations en ÷ur, des mesures de bruit de fond gamma ont étée�etuées dans les ÷urs EOLE (nu, 'est-à-dire sans eau) pendant 24 heures et MINERVE pen-dant 66 heures. Cela permet de déterminer en première approximation l'environnement gamma144



8.2. Réalisation des mesures en réateur par TLDdes installations et de déterminer son importane par rapport aux mesures en puissane. Cepen-dant, du fait de l'absene d'eau (EOLE), e sont des mesures très majorantes du bruit de fondgamma en ÷ur et elles ne peuvent pas être soustraites aux mesures d'irradiation.Dans EOLELes doses dépouillées fournissent les résultats suivants reportés dans le tableau 8.5, en fontionde la position des déteteurs thermoluminesents. Les inertitudes spéi�ées indiquent les éart-types autour de la moyenne. L'analyse de es résultats montre une di�érene entre les TLD detype CaF2:Mn et les autres déteteurs. Le rayonnement gamma résiduel provient essentiellementdes produits de �ssion (présents en très petites quantités dans le ÷ur) et de 241Am qui searatérise par des émissions gamma de faibles énergies (59 keV). Pour es faibles énergies, onobserve sur la �gure 7.14 des sensibilités plus ou moins prononées pour les di�érents déteteursutilisés. Ainsi, la sensibilité du CaF2 à es faibles énergies est très forte, tandis que elle du
FLi7 est minimale, ela explique les di�érenes de mesures entre les di�érents déteteurs. Ononstate également que la dose augmente en périphérie par rapport au entre du ÷ur : elaindique lairement un e�et de iel. Ces résultats permettent de voir que la dose due aux gammarésiduels reste très faible, pour une irradiation d'une journée omplète.Tab. 8.5 � Résultats des mesures par TLD de bruit de fond gamma dans le ÷ur EOLE sanseau pendant 24 heures [mGy℄ ; les inertitudes indiquent les éarts-types autour de la moyennePosition TLD poudre MTS7 CaF2:Mn TLD700 Al2O3:CPériphérique 156.37 164.48 922.92 178.86 253.096.2% 2.4% 2.6% 1.4% 1.8%Médiane 314.53 185.95 1002.13 201.67 273.331.6% 2.4% 0.6% 0.3% 4.5%Centrale 335.72 99.58 442.07 111.99 118.370.8% 1.0% 3.0% 11.7% 10.9%Dans MINERVEQuatre TLD (1 TLD de haque sorte) ont été disposés dans les 3 piluliers entraux à l'intérieurde la surgaine en aluminium plaée au entre du ÷ur et soumis au rayonnement durant unweek-end. La durée préise d'exposition des TLD est de 66 heures. Contrairement aux mesuresde bruit de fond dans EOLE, les résultats fournis par les di�érents déteteurs restent ohérentsentre eux. Comme la distribution des produits de �ssion dans un ombustible MOX est tout à faitomparable à elle d'un ombustible UOX, la prinipale di�érene entre les deux ÷urs provientertainement de l'absene de 241Am dans le ombustible de MINERVE. Les rayonnements defaibles énergies émis par et isotope provoquaient une sur-réponse du CaF2 qui n'est plus observédans le as de MINERVE puisque les résultats de e même CaF2 sont ohérents ave eux du
FLi7.
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Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhTab. 8.6 � Résultats des mesures par TLD de bruit de fond gamma dans le ÷ur MINERVE sanseau pendant 66 heures [mGy℄ ; les inertitudes indiquent les éarts-types autour de la moyennePosition TLD MTS7 CaF2:Mn TLD700 Al2O3:C MoyenneCentrale 366.1 392.3 351.9 424.4 383.70.1% 3.5% 3.8% 8.9% 8.9%8.2.2 Les expérienes d'irradiationsLes TLD ont été introduits dans leurs piluliers, à raison de 4 TLD (TLD700, MTS7, TLD400et TLD500) par pilulier, et insérés dans des surgaines vides : pour EOLE il s'agit de trois surgainesen aluminium ontenant haune 10 piluliers superposés sur une hauteur de ±10 m, tandis quepour MINERVE il s'agit d'une seule surgaine en aluminium ontenant 5 piluliers superposés surune hauteur de ±5 m (f �7.2.6). Pour haun des réateurs, les mesures ne prennent en ompteque les résultats des TLD ontenus dans les quatres piluliers entraux a�n d'avoir une ourburede dose négligeable. Pour haune des expérienes, un lot de TLD a été plaé hors du ÷ur (ensalle de ommande) a�n de servir de témoin pour la détermination du bruit de fond induit parle rayonnement ambiant (naturel et arti�iel) pendant la durée entre le reuit et la leture, et lesoustraire au signal de TL des éhantillons irradiés.Deux types d'expérienes d'irradiation en réateur ont été réalisées :� des mesures de montée en puissane (après la divergene du réateur, on e�etue unemontée à la puissane requise et dès qu'elle est atteinte on fait huter les barres de ontr�lepour retirer les TLD),� des mesures sur un palier de puissane (après divergene du réateur, on e�etue unemontée en puissane puis une stabilisation à la puissane requise pour réaliser un palier depuissane d'une ertaine durée, en�n on fait huter les barres de ontr�le pour réupérerles TLD).Les TLD ont été insérés juste avant la montée des barres de ontr�le, les deux barres deséurité hautes et les deux barres de ontr�le basses, a�n de s'a�ranhir au maximum de l'ir-radiation parasite lors de l'approhe sous-ritique. A la hute des barres de ontr�le-sûreté duréateur, les sur-gaines ontenant les TLD sont extraites à l'aide de leur ordelette. Le délai entrela hute des barres et la réupération est de l'ordre de quelques seondes. Les irradiations ontété de ourtes durées et à faibles puissanes (paliers de 10 min à 15 W pour EOLE et 20 minà 10 W pour MINERVE), a�n d'éviter une trop forte dose et une saturation des TLD ou deleur système de leture. Par ailleurs, un délai de l'ordre de 2 jours a été respeté entre haquemesure en puissane, de façon à pouvoir négliger le bruit de fond gamma du ombustible aprèsirradiation.
146



8.2. Réalisation des mesures en réateur par TLDIrradiation sur la montée en puissanePour haun des réateurs, trois irradiations ont été réalisées ave haque type de TLD a�nde tester la reprodutibilité des mesures. Les résultats obtenus sont reportés de façon synthétiquedans les tableaux 8.7 et 8.8. Un exemple de suivi par hambre à �ssion est présenté �gure 8.6.Tab. 8.7 � Résultats des mesures par TLD de montée en puissane à 15W dans le ÷ur EOLE[mGy℄ (mars 2004) ; les inertitudes indiquent les éarts-types d'éhantillons autour de la moyennesur 4 déteteurs.Position TLD Poudre MTS7 CaF2:Mn TLD700 Al2O3:C MoyenneCentrale 88.9 109.9 98.2 101.7 96.1 99.03.9% 1.6% 2.9% 3.8% 11.0% 7.8%Médiane 66.8 72.5 78.3 70.3 71.0 71.84.5% 1.1% 1.7% 4.5% 12.2% 5.8%Périph. 27.5 29.6 36.5 30.0 29.4 30.64.9% 4.3% 4.8% 1.7% 4.8% 11.2%
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Fig. 8.6 � Mesure par hambre à �ssion obtenue à l'emplaement périphérique du ÷ur EOLE,lors des irradiations de montée en puissane.
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Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhTab. 8.8 � Résultats des mesures par TLD de montée en puissane à 10W dans le ÷ur MINERVE[mGy℄ (Janvier 2005) ; les inertitudes indiquent les éarts-types d'éhantillons autour de lamoyenne sur 5 déteteurs.Position TLD MTS7 CaF2:Mn TLD700 Al2O3:C
|MoyenneCentrale 17.7 16.2 15.6 16.9 16.62.5% 2.2% 4.6% 10.6% 7.4%Irradiation omplète sur un palier de puissanePour haun des réateurs, trois irradiations ont été réalisées ave haque type de TLD a�nde tester la reprodutibilité des mesures. Un exemple de suivi par hambre à �ssion est présenté�gure 8.7 pour le as d'une irradiation de 15W - 10 minutes dans le réateur EOLE.
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Fig. 8.7 � Mesure par hambre à �ssion obtenue à l'emplaement médian du ÷ur EOLE, lorsdes irradiations de palier de puissane.Nous ne pouvons malheureusement pas être exhaustif ii dans la présentation des résultatsexpérimentaux (on peut se reporter aux notes [125℄, [126℄, [127℄, [128℄et [129℄ pour avoir tousles détails), 'est pourquoi nous présenterons uniquement les résultats de la deuxième phase duprogramme, obtenus sur le réateur MINERVE - sahant que le hapitre 9 des omparaisonsalul-mesure o�rira l'oasion de ommenter davantage l'ensemble des résultats expérimentaux.Les résultats de mesure par TLD sur le réateur MINERVE au ours d'un palier de puissanede 10W - 20 minutes sont reportés dans les tableaux 8.9, 8.10 et 8.11. Pour haune des troisirradiations, la dose moyenne et l'éart-type sont obtenus pour des éhantillons de inq TLD demême type. Des réponses trop inohérentes ('est à dire qui s'éartent signi�ativement de lamoyenne) obtenues à partir de ertains TLD ont été exlues (3 TLD Al2O3 et 1 TLD700). Les148



8.2. Réalisation des mesures en réateur par TLD
TLD700 et Al2O3:C employés proviennent de lots aquis il y a plusieurs années, dont l'histo-rique d'utilisation (irradiations, letures, reuits) ne peut pas être reonstruit ; ela explique laforte dispersion aléatoire des résultats obtenus à l'aide de es déteteurs (notamment σ=19.95%pour l'alumine lors de l'irradiation n�1, f tableau 8.9). Cependant, mis à part l'alumine, il fautonstater une trés bonne reprodutibilité des mesures d'une irradiation à l'autre. L'ensemble desrésultats de mesure est traé sur la �gure 8.8 ave les éart-types expérimentaux alulés sur deséhantillons de 5 TLD.Tab. 8.9 � Résultats de mesures par TLD dans MINERVE lors de l'irradiation n�1Type de TLD Dose [mGy℄ éart-type éart-type [%℄

MTS7 784.7 26.8 3.41%
TLD700 720.6 28.4 3.94%

CaF2 : Mn 718.3 20.3 2.83%
Al2O3 : C 710.5 141.7 19.95%Tab. 8.10 � Résultats de mesures par TLD dans MINERVE lors de l'irradiation n�2Type de TLD Dose [mGy℄ éart-type éart-type [%℄

MTS7 777.4 10.0 1.29%
TLD700 722.6 47.5 6.57%

CaF2 : Mn 734.9 24.8 3.37%
Al2O3 : C 699.8 70.3 10.05%Tab. 8.11 � Résultats de mesures par TLD dans MINERVE lors de l'irradiation n�3Type de TLD Dose [mGy℄ éart-type éart-type [%℄

MTS7 778.8 17.4 2.24%
TLD700 720.3 24.6 3.42%

CaF2 : Mn 728.1 17.4 2.39%
Al2O3 : C 792.1 28 3.53%
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Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPh
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Fig. 8.8 � Résultats des mesures par TLD sur le ÷ur MINERVE8.2.3 Inertitude sur la mesure en réateurIl onvient de rappeler que les onditions expérimentales de l'irradiation en réateur sontdi�érentes de elles renontrées lors de l'étalonnage :� pare que les matériaux environnants sont di�érents� pare que l'irradiation en réateur présente un hamp mixte (neutron+gamma)� à ause de l'aspet diretionnel du �ux gamma.La fontion de transfert (permettant d'interpréter l'irradiation en réateur à l'aide de l'irradiationd'étalonnage) sera déterminée par le alul (voir les orretions de avités et les orretions dedoses neutroniques présentées dans le hapitre suivant). L'inertitude assoiée à ette fontion detransfert n'est don pas prise en ompte dans la présente évaluation des inertitudes de mesure :on suppose que les onditions d'étalonnage sont représentatives des onditions d'irradiation enréateur.La dose Di mesurée en réateur par le TLD i s'exprime alors :
Di =

(Mi · Si − BdF ) · (1 + F ) − b

a
(8.14)Pour les mêmes raisons que préédemment, le bruit de fond BdF et le fading F sont négligeables.L'expression préédente se trouve simpli�ée :

Di =
Mi · Si − b

a
(8.15)On onsidère l'inertitude liée à l'utilisation de la droite d'étalonnage (déterminée au �8.1.3),l'inertitude sur le oe�ient de sensibilité individuel (déterminée au �8.1.2) et l'inertitudesur le signal brut de TL mesuré. L'inertitude sur le signal brut mesuré prend en ompte une150



8.2. Réalisation des mesures en réateur par TLDinertitude sur la reprodutibilité du leteur estimée à σM = 2.85%. Cet éart-type d'éhantillonest évalué à l'aide de la mesure régulière d'une soure de référene (14C, émetteur bêta, assoiéà un matériau sintillant) intégrée au leteur.Les di�érents termes d'inertitudes sont indépendants (hormis a et b), la loi de propagationdes inertitudes s'applique :
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(xi − x)2Ainsi, l'inertitude ombinée (k=2) assoiée aux résultats de mesures intégrales est estiméeà : � 8.0% pour le MTS7� 8.4% pour le CaF2:Mn� 12.2% pour le TLD700� 23.4% pour l'Al2O3:CA�n de omprendre l'importane relative des omposantes de l'inertitude �nale, on pose :
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(8.21)Ces omposantes sont données dans le tableau 8.12 qui appelle quelques dernières remarques :� Les deux prinipales omposantes de l'inertitude �nale sont l'inertitude de reprodutibi-lité du leteur de TLD (qui est la même pour tous les TLD) et l'inertitude sur le fateurde sensibilité individuel (qui est dominante dans le as de l'alumine et du TLD700 averespetivement 83.8% et 73.3% de l'inertitude totale).� L'inertitude d'étalonnage se répartit entre une inertitude sur la pente et une inertitudesur l'ordonnée à l'origine de la droite de régression. La ovariane négative de la pente et151



Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPhde l'ordonnée à l'origine traduit le fait que si l'on augmente la pente, l'ordonnée à l'originediminue.� L'inertitude sur la pente des TLD700 et des TLD Al2O3:C n'est pas négligeable (elleontribue à l'inertitude �nale respetivement à hauteur de 7.7% et 13.2%). Cela exprimeun manque de reprodutibilité des mesures pour es deux types de déteteurs qui s'expliquevraisemblablement par leur historique d'utilisation (f �8.1.2).Tab. 8.12 � Composantes de l'inertitude �nale
α1 α2 α3 α4 α5

MTS7 52.9% 44.3% 2.4% 1.9% -1.5%
TLD700 21.9% 73.3% 2.4% 7.7% -5.3%
CaF2:Mn 48.9% 47.9% 2.4% 3.3% -2.5%
Al2O3:C 8.7% 83.8% 3.2% 13.2% -8.9%

8.2.4 SynthèseSahant qu'il n'est pas envisageable d'étalonner individuellement les TLD, un oe�ientd'étalonnage moyen est déterminé pour un ensemble de déteteurs. Mais au sein d'un même lotde fabriation, les TLD ont des réponses thermoluminesentes (TL) parfois dispersées (l'Al2O3:Cnotamment). Aussi, l'inertitude sur le résultat de mesure d'un déteteur en partiulier est im-portante. A�n de réduire ette inertitude, les déteteurs ont été aratérisés individuellementpar un oe�ient de sensibilité. Ce oe�ient est déterminé sur un seul point de la droite d'éta-lonnage (à 50 mGy en l'ourrene) et exprime la réponse massique d'un TLD individuel parrapport à la réponse moyenne du lot. Il est véri�é que la dispersion des réponses TL orrigéespar e fateur individuel est alors plus faible. L'estimation d'inertitude sur l'étalonnage, sur lefateur de sensibilité et sur les résultats de mesure en réateur s'appuie sur les reommandationsde la norme internationale en vigueur [130℄. L'inertitude sur le fateur de sensibilité est esti-mée par l'éart-type d'éhantillon et l'éart-type de la moyenne des réponses massiques du lotde TLD, ombinées quadratiquement selon la loi de propagation des inertitudes. L'inertituded'étalonnage tient ompte :� d'une inertitude de type B sur le Kerma air délivré par la soure d'étalonnage,� d'une inertitude qui orrespond à l'utilisation d'une droite d'étalonnage déterminée parun modèle de régression (f annexe A et [131℄).En�n, l'inertitude ombinée sur le résultat de mesure par TLD en réateur prend en ompteles inertitudes préédentes ('est à dire l'inertitude d'étalonnage et l'inertitude du fateur desensibilité) et une inertitude de type A qui orrespond à la reprodutibilité du leteur TLDHarshaw (évaluée à l'aide d'un éhantillon de mesures e�etuées à intervalles de temps réguliersur une soure lumineuse de référene). L'estimation de l'inertitude de mesure ne prend pasen ompte les di�érents fateurs orretifs alulés (orretions de avités et orretions neutro-niques). Finalement, l'inertitude ombinée (k=2) assoiée au résultat brut de mesure par TLDest estimée respetivement à 8.0% et 12.2% pour les dosimètres MTS7 et TLD700 (�uorure delithium), 8.4% pour le �uorure de alium et 23.4% pour l'alumine.152



8.3. Réalisation des mesures par hambre à ionisation dans le réateur MINERVE8.2.5 Validation des estimations d'inertitudeA�n de véri�er que es inertitudes ont été orretement estimées, un test du χ2 est ef-fetué sur l'éart-type de l'ensemble des mesures obtenues par un même type de TLD. Nousexploitons ii les résulats présentés �8.2.2 qui orrespondent aux mesures e�etuées sur le réa-teur MINERVE. Ainsi, nous véri�ons que l'éart-type estimé théoriquement est ompris dansl'intervalle de on�ane à 1 − α = 95% de l'éart-type des mesures (les résultats sont reportésdans le tableau 8.13). Préisons toutefois que l'éart-type théorique est estimé à partir d'erreursaléatoires (liées à la reprodutibilité des mesures) et d'erreurs systématiques (notamment l'iner-titude de type B assoiée à la grandeur d'étalonnage : le Kerma gamma dans l'air de la soure deCo60). Comme l'éart-type expérimental estimé ii ne mesure que les erreurs aléatoires, le testdu Chi2 ne doit (en toute rigueur) être e�etué que sur les omposantes aléatoires de l'éart-typethéorique. Aussi, l'inertitude systématique sur la grandeur d'étalonnage n'intervient pas dansl'estimation de l'éart-type théorique présenté ii.Tab. 8.13 � Test du χ2 sur les éart-types expérimentaux : véri�ation de la ohérene avel'éart-type estiméType de TLD E�etif [n℄ éart-type exp. [%℄ intervalle de on�ane à 95% Eart-type théorique
MTS7 15 2.5% [1.8% - 3.9%℄ 3.8%

TLD700 14 4.3% [3.1% - 6.9%℄ 6.0%
CaF2 : Mn 15 2.8% [2.0% - 4.4%℄ 4.0%
Al2O3 : C 12 12.2% [8.6% - 20.7%℄ 11.7%8.3 Réalisation des mesures par hambre à ionisation dans le ré-ateur MINERVEOn enregistre ave la hambre d'ionisation, une irradiation identique à elle qui a été réaliséesur les TLD (f �8.2.2). A�n de pouvoir realer les mesures en fontion de la puissane du réateur,on utilisera les données du taux de omptage intégral d'une hambre à �ssion Pu239 positionnéedans la haussette thermique. Les aquisitions de hambre d'ionisation et de hambre à �ssionsont lanées simultanément et se font sur des laps de temps de 8 seondes. La limite de détetionde la hambre d'ionisation (la valeur en deça de laquelle la hambre ne permet plus de mesurerla dose pendant la ourte durée d'intégration de 8 seondes) est de 1.2 mGy/min. L'une des troisirradiations e�etuées est représentée sur la �gure 8.9. Les inertitudes expérimentales assoiéesà es mesures sont les inertitudes d'étalonnage de la hambre (f �8.1.5).Des mesures supplémentaires de traverses axiales sont e�etuées. Le réateur est à puissanestable 10 W et la hambre d'ionisation est ouplée à un système de déplaement linéaire quipermet un positionnement axial ave une inertitude de 1 mm. Des aquisitions suessives de60 s ont été lanées, via e dispositif, pour des déplaements de 10 mm de 0 à 250 mm (soitune demi hauteur de ombustible MINERVE) de la hambre d'ionisation. La hambre à �ssion

Pu239 reste positionnée dans la haussette thermique au entre axial, a�n de pouvoir realerles mesures en fontion de la puissane du réateur. Les résultats de la traverse obtenue sontreprésentés sur la �gure 8.10.Nous reviendrons en détail sur l'ensemble des résultats de mesure obtenus par hambre d'io-nisation à l'oasion des omparaisons alul-mesure dans le hapitre 9. 153



Chapitre 8. Réalisation des expérienes ADAPh
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Fig. 8.9 � Résultats des mesures par hambre à �ssion et par hambre d'ionisation au oursd'une irradiation de 10 W - 20 min dans le réateur MINERVE

Fig. 8.10 � Interpolation par osinus d'une traverse axiale obtenue par hambre d'ionisation154
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9.1. Modélisation des phénomènes de avitéCe hapitre dérit l'ensemble des aluls d'interprétation des mesures ADAPh. Ces alulsonstituent un shéma de référene qui prend en ompte la modélisation de l'ensemble des émis-sions photoniques (promptes et retardées), la modélisation du dép�t d'énergie des photons (aveprise en ompte des phénomènes de avité) et la modélisation du dép�t d'énergie des neutrons(détermination des orretions neutroniques).9.1 Modélisation des phénomènes de avitéNous allons tester le modèle de Burlin présenté au paragraphe 7.4.1 pour la détermination desorretions de avités relatives à la on�guration d'étalonnage des TLD. Ensuite, des simulationsMonte-Carlo de transport ouplé des partiules gamma et életrons seront menées a�n d'obtenirdes orretions de avités dîtes de "référene" à la fois pour ette on�guration d'étalonnage (f�9.1.1) et pour les on�gurations d'irradiations en réateur (f �9.1.2).9.1.1 Calul des orretions de avités liées à l'étalonnage des TLDLa orretion générale de Burlin est déterminée pour haque énergie de gamma inident. Dansles basses énergies (<1 MeV), la orretion générale tend vers une orretion de grande avité(ar les avités sont grandes pour les distanes de parours des életrons de faibles énergies),tandis qu'aux énergies plus importantes, la orretion générale tend vers une orretion de petiteavité. Lorsque les matériaux environnants ont un numéro atomique supérieur au matériau dela avité, la orretion de grande avité est supérieure à la orretion de petite avité. C'est leas du fer (�gure 7.23) et du luo�ex (�gure 9.2). Les résultats obtenus sont reueillis dans letableau 9.1. L'environnement réel des TLD est omplexe (Air + luo�ex + autres TLD), or lehoix d'un matériau homogène environnant le TLD est déterminant pour assurer la pertinenedes résultats obtenus par le modèle de Burlin.Tab. 9.1 � Corretions de avité alulées par le modèle de BurlinMatériau environnant Corretion Corretion de avité Corretionle TLD700 (FLi7) de petite avité générale (Burlin) de grande avité(Eγ = 1.25MeV) (Eγ = 1.25MeV) (Eγ = 1.25MeV)Luo�ex 1.092 1.099 1.105Air 1.102 1.095 1.079Fer 0.863 0.961 1.001Si l'on onsidère le TLD (dans sa on�guration d'étalonnage) environné par du Luo�ex, laorretion de avité obtenue par appliation du modèle de Burlin se révèle tout à fait orrete visà vis de la orretion de référene alulée par simulation MCNP (f tableau 9.2 et tableau 9.1 ;erreur relative : [(1.122-1.099)/1.122℄ = 2%). Nous en onluons que, en vertu de sa simpliité,la on�guration d'étalonnage se prête bien aux aluls déterministes de orretion de avité,mais e ne sera plus le as pour la on�guration d'irradiation en réateur (f �9.1.2) qui estbeauoup plus omplexe du point de vue des matériaux environnants. Nous privilégions don dèsà présent et pour toute la suite, les aluls de référene e�etués par simulations MCNP dontles résultats sont présentés dans le tableau 9.2. Dans e tableau, la grandeur kerma air alulée(transport de photons dans MCNP suivi d'une pondération du �ux de photon obtenu à un mètre157



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh

Fig. 9.1 � Corretions de avité de Burlin alulées pour le TLD700 FLi7 environnement air.

Fig. 9.2 � Corretions de avité de Burlin alulées pour le TLD700 FLi7 environnement luo�ex(C2H3Cl). A basse énergie, le numéro atomique élevé du hlore (17) ontenu dans le luo�exinduit une remontée importante de la orretion de grande avité.158



9.1. Modélisation des phénomènes de avitéde la soure par les oe�ients d'absorption massique d'énergie de l'air provenant des donnéesdu NIST [118℄) est de KA2 = 211.33 ± 0.08 mGy/h en onordane ave la mesure étalon de
KA1 = 214±5mGy/h. Nous présentons également le résultat du Kerma air alulé à un mètre dela soure en interposant les plaques de luo�ex. L'atténuation du �ux photon provoquée par esplaques se traduit par un Kerma air alulé légèrement inférieur : KA3 = 209.01±0.08. Les débitsde dose dans les di�érents TLD sont alulés ave un ouplage de partiules photons-életrons(modélisation �ne du dép�t d'énergie par les életrons) dans la on�guration d'étalonnage avele ode MCNP. La onvergene du alul ouplé devient aeptable lorsque la soure photon estbiaisée dans la diretion d'un angle solide délimitant un TLD ible prisonnier dans sa miro-apsule ave 500 millions de partiules simulées. Les résultats des aluls de dép�t életroniqued'énergie sont présentés dans la seonde partie du Tableau 2. Un alul supplémentaire a étée�etué (non retransrit dans le tableau) pour illustrer l'importane des onditions d'équilibreéletronique réalisé à l'aide des plaques de luo�ex. En e�et, si l'on supprime es plaques, lesTLD se retrouvent environnés d'air seulement (dont la densité életronique est très faible), etl'énergie életronique déposée, dans es onditions, diminue onsidérablement : 76 mGy/h ± 6pour le as du TLD700 (voir �gure 9.3). La �gure 9.3 présente une illustration des problèmesd'équilibre életronique liés à la on�guration d'étalonnage des TLD : les plaques de luo�exsur lesquelles sont �xés les TLD doivent mesurer au moins 3 mm d'épaisseur pour atteindre desonditions d'équilibre életronique optimales.Tab. 9.2 � Etalonnage des TLD FLi7 CaF2 et Al2O3 par alul MCNP photon-életron 500millions de partiules (Les inertitudes onernant le positionnement des TLD sont négligeables)Caluls et mesure du Kerma gamma dans l'airKerma Air Dose γ (mGy/h) ±2σMesure dans l'air à 1 mètre (Chambre d'ionisation) KA1 = 214.4 ± 5Calul dans l'air à 1 mètre (MCNP) KA2 = 211.33 ± 0.08Calul à 1mètre (pilulier+support luo�ex) KA3 = 209.01 ± 0.08Caluls de dép�ts életroniques d'énergie : EDcalibType du TLD - Masse Dose γ (mGy/h) ±2σ

FLi7 (TLD700) 15.8 mg 188.3 ± 1.7
CaF2 pastille 29.3 mg 197.8 ± 1.5
FLi7 pastille 37.7 mg 193.0 ± 1.3
Al2O3 pastille 78.1 mg 196.7 ± 0.9Calul des orretions de avités stohastiques (MCNP)Type du TLD Corretion de avité ( KA2/EDcalib)

FLi7 (TLD700) 1.122
CaF2 pastille 1.068
FLi7 pastille 1.095
Al2O3 pastille 1.074
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9.1. Modélisation des phénomènes de avité9.1.2 Caluls des orretions de avités en réateur par déouplage loal duproblèmeLes aluls de dép�t d'énergie MCNP ouplés photons-életrons que l'on entreprend ne per-mettent pas d'utiliser les tehniques habituelles de rédution de variane (f [5℄), et les dimensionsdu ÷ur sont trop importantes pour obtenir une onvergene aeptable des aluls. Aussi, laméthode retenue pour le alul des orretions de avité en réateur onsiste à déoupler leproblème de transport neutron-photon e�etué à l'éhelle du ÷ur omplet et le problème loalde transport photon-életron à l'emplaement d'irradiation des TLD. C'est à dire que le dép�téletronique d'énergie dans les TLD est alulé par simulations Monte-Carlo (g,e) e�etuées surun petit motif aratérisé par une desription géométrique très préise des di�érents TLD et deleurs matériaux environnants (voir motif �gure 9.4). Le passage du problème neutron-gammasur tout le ÷ur au problème gamma-életron sur le motif est établi grâe à la dose gamma ex-primée dans la grandeur Kerma Air pour haun des deux problèmes. Le spetre gamma aluléà l'éhelle du ÷ur est utilisé omme spetre gamma soure au niveau du motif a�n d'assurerl'équivalene des deux problèmes. A l'éhelle du ÷ur omplet, le alul du Kerma gamma dansl'air à l'emplaement du TLD ne présente pas de di�ulté majeure à ondition de onsidérer unvolume su�sant pour la onvergene. En revanhe des di�ultés apparaissent lors du alul loalar il faut réer une soure gamma à partir du spetre gamma alulé en ÷ur et faire en sorteque la dose distribuée dans le volume loal soit relativement onstante d'un point à un autre.Quand la distane de la soure au point de mesure de la dose roît en progression arithmétique,la dose en e point déroît de façon �pseudo-exponentielle� (e−µr/r2), 'est à dire très vite présde la soure et lentement loin de la soure. Il est don impératif de distribuer la soure dansune sphère de rayon su�samment grand pour à la fois englober le problème loal et obtenir unedose gamma homogène au entre entre les di�érents TLD présent dans un pilulier. Mais si levolume soure est trop grand, la onvergene du alul de l'énergie életronique déposée devientdi�ile. Une étude paramétrique a permis de répondre à e problème : le hoix d'un rayon op-timal R=6 m de la sphère soure ontenant le motif environné de vide minimise à la fois lesinertitudes liées à la onvergene des aluls életroniques et les inertitudes dues aux éartsrelatifs de Kerma air d'un TLD à l'autre. Cette étude paramétrique est illustrée par la �gure9.5. Sur ette �gure, haque point de alul est le résultat d'une simulation (γ,e) de 1 milliardde partiules. Le Kerma air et l'énergie életronique dans le TLD700 sont traés en fontion durayon de la sphère soure. Le rapport de es valeurs, 'est à dire la valeur de orretion de avitédu TLD700, est donné pour haque point de alul. Les inertitudes de onvergene statistiquedes aluls d'énergie életronique déposée sont linéairement roissantes ave le rayon de la sphère,tandis que les inertitudes dues aux éarts relatifs maximaux de Kerma air d'un TLD à l'autresont minimales pour R = 6 m. Le ompromis optimal peut ainsi être réalisé ave une souresphérique de rayon R = 6 m et une simulation de 1 milliard de partiules dont les résultats sontprésentés tableaux 9.3 et 9.4.Dans les tableaux 9.3 et 9.4, la dose gamma au entre de haun des réateurs est exprimée enKerma Air et normalisée aux taux de omptages moyens obtenus par les hambres à �ssion pourles di�érentes dates d'irradiation (voir la normalisation des simulations Monte-Carlo à la setionsuivante). Lors des aluls de orretions de avité en on�guration d'étalonnage (f tableau9.2), les Kerma air alulés d'un TLD à l'autre sont stritement identiques (209.01 mGy) parequ'il n'y a pas de phénomène d'atténuation des gamma d'énergie moyenne de 1.25 MeV (issusde la soure Co60) d'une position de TLD à une autre. En revanhe, nous remarquons, pour le161
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Fig. 9.4 � Di�érents TLD ontenus dans un pilulier en hlorure de polyvinyl environné d'airet inséré dans une sur-gaine de rayon ombustible en aluminium entourée d'eau. L'ensembleest irradié par le spetre gamma moyen obtenu lors des simulations TRIPOLI4 sur la géométrieomplète du ÷ur. Les orretions de avité relatives à haque TLD sont alulées par unesimulation MCNP du transport ouplé des partiules photons et életrons.
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9.1. Modélisation des phénomènes de avitéTab. 9.3 � Résultats des aluls de orretions de avités relatives à la on�guration d'irradiationdu réateur EOLE (le Kerma air moyen sur l'ensemble des 4 TLD au entre axial et radial estnormalisé au Kerma air moyen des dates 1,2 et 3 : KAmoy=0.876 Gy)Type de TLD Dose gamma (Kerma air) Dép�t d'énergie életronique Corretion de avité
Dγ [Gy℄ ±σ De [Gy℄ ±σ Dγ/De ±σ

TLD700 0.8785 ± 0.0018 0.6573 ± 0.0087 1.337 ± 0.018
MTS7 0.8755 ± 0.0015 0.7117 ± 0.0066 1.230 ± 0.012

Al2O3 : C 0.8721 ± 0.0013 0.7458 ± 0.0053 1.169 ± 0.008
CaF2 : Mn 0.8779 ± 0.0017 0.7147 ± 0.0076 1.228 ± 0.013Tab. 9.4 � Résultats des aluls de orretions de avités relatives à la on�guration d'irradiationdu réateur MINERVE (le Kerma air moyen sur l'ensemble des 4 TLD est normalisé au Kermaair moyen des dates 1,2 et 3 : KAmoy=0.4233 Gy)Type de TLD Dose gamma (Kerma air) Dép�t d'énergie életronique Corretion de avité

Dγ [Gy℄ ±σ De [Gy℄ ±σ Dγ/De ±σ
TLD700 0.4248 ± 0.0008 0.3181 ± 0.0038 1.335 ± 0.016
MTS7 0.4230 ± 0.0006 0.3447 ± 0.0029 1.227 ± 0.010

Al2O3 : C 0.4212 ± 0.0005 0.3627 ± 0.0023 1.161 ± 0.007
CaF2 : Mn 0.4243 ± 0.0007 0.3469 ± 0.0033 1.223 ± 0.012alul des orretions de avités de la on�guration d'irradiation en réateur, que le Kerma airdi�ère sensiblement d'un TLD à l'autre sans que ela puisse être expliqué par les inertitudes deonvergene statistique des simulations Monte-Carlo. L'atténuation des photons de faibles éner-gies sur de ourtes distanes est un e�et de modélisation qui explique les di�érenes de Kermaair d'une position de TLD à une autre à l'intérieur même d'un pilulier. Cependant, la géométriea été optimisée pour modéliser une dose homogène et es légères di�érenes n'entraînent pas debiais signi�atifs. On retiendra que les orretions de avité en réateur, que e soit pour EOLEou MINERVE sont bien supérieures à elles de l'étalonnage. La première di�érene vient de laomplexité du matériau environnant le TLD dans le as de l'irradiation en réateur : la densitééletronique des matériaux environnants les TLD en réateur est beauoup plus élevée que dansl'étalonnage. De e point de vue, il eût été di�ile de aluler orretement les orretions deavité en réateur à l'aide de la théorie de Burlin. Ensuite, même si l'énergie gamma moyenne del'étalonnage est à peu prés identique à elle du réateur, la di�érene notable vient de la ontri-bution importante des gamma de hautes énergies aux e�ets de avités en réateur. L'importanedes gamma de hautes énergies aux e�ets de avités en réateur est illustrée par la �gure 9.6.Les points traés sur ette �gure représentent les résultats du rapport Kerma air sur énergieéletronique déposée déterminés par di�érentes simulations MCNP (gamma, életrons) ménéespour des spetres énergétiques des gamma soures tronqués au dessus d'une ertaine énergieseuil. On onstate que e sont les gamma soures de hautes énergies (situés entre 4 MeV < Eγ <7 MeV) qui induisent une dose exprimée en kerma air supérieure à l'énergie életronique déposéeau niveau du TLD.
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9.1. Modélisation des phénomènes de avité9.1.3 Corretions de avité de la hambre d'ionisationCalul de la orretion de avité dans la on�guration d'étalonnageLes onditions d'équilibre életronique de la hambre lors de l'étalonnage sont alulées pourdi�érentes épaisseurs de apuhon. A l'origine, le apuhon présente une épaisseur de 3 mmqui a due être réduite pour s'ajuster au diamètre de la surgaine aluminium (voir �7.3.2). Laon�guration d'irradiation adoptée prend en ompte une épaisseur de 1 mm de apuhon et de 0.2mm d'aluminium. Les onditions d'équilibre életronique aratéristiques de ette on�gurationd'irradiation sont su�samment prohes de elles obtenues ave un apuhon de 3 mm d'épaisseuromme le montre la �gure 9.7. Les résultats des orretions de avité alulées sont reportés dansle tableau 9.5.Tab. 9.5 � Calul de orretion de avité de la hambre d'ionisation lors de l'étalonnageKerma air ±1σ [mGy/h℄ Dose életronique ±1σ [mGy/h℄ Corretion de avité209.8 ± 0.1% 217.9 ± 3.7% 0.963 ± 3.7%
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhTab. 9.6 � Calul de orretion de avité de la hambre d'ionisation dans la on�guration d'ir-radiation du réateur MINERVE pour une puissane de 10WDose gamma ±1σ [Gy℄ Dose életronique ±1σ [mGy/h℄ Corretion de avité0.420 ± 0.06% 0.365 ± 1.78% 1.151 ± 1.78%9.2 Calul des débits de dose dûs aux émissions promptesLe transport neutronique est ouplé au transport photonique dans des simulations Monte-Carlo de référene réalisées à l'aide du ode TRIPOLI4 sur des desriptions géométriques om-plètes des ÷urs étudiés. Les simulations Monte-Carlo ouplées neutron-gamma ne prennent enompte que les émissions promptes de gamma (prinipalement les gamma de �ssion, de apturesradiatives et de di�usion inélastiques). Les spetres et débits de dose dûs aux émissions gammapromptes sont alulés aux emplaements d'irradiation des TLD. Des distributions axiales detaux de �ssion sont alulées aux emplaements des hambres à �ssion pour e�etuer l'ajuste-ment alul-mesure à la puissane du ÷ur.9.2.1 Dé�nition d'un motif simple représentatif du ÷ur pour des étudesparamétriquesLes simulations Monte-Carlo (neutron-gamma) e�etuées sur la géométrie omplète du ÷urnéessitent des temps de alul importants, 'est pourquoi on dé�nit un motif géométrique sim-pli�é onstitué d'un réseau de rayons ombustibles dont les dimensions sont équivalentes au libreparours moyen des photons produits en ÷ur. Cette on�guration simpli�ée est représentativede la photonique du ÷ur et permet des aluls paramétriques rapides en relatif. Cela permetnotamment d'e�etuer des analyses de sensibilité pour déterminer les ontributions relatives desdi�érents isotopes et réations neutroniques à la dose totale. Le libre parours moyen λ [m℄ desphotons à travers un matériau est dé�ni par l'inverse de l'atténuation relative du �ux de photonstraversant une tranhe d'épaisseur dx de e matériau :
1

λ
=

−dN

Ndx
(9.1)La �gure 9.8 représente le libre parours moyen des photons établi pour un matériau homogènereprésentatif des éléments du ÷ur BASALA. En général le libre parours moyen est utile poure�etuer des hoix d'homogénéisation. Il permet ii de dé�nir une on�guration simpli�ée re-présentative du entre du ÷ur BASALA en terme de photonique, 'est à dire un petit réseaude rayons dont les dimensions orrespondent au libre parours moyen des photons de 1 MeV(l'énergie moyenne des photons de �ssion prompts), ave des onditions de ré�exion imposéessur les bords pour avoir une on�guration ritique. Cette on�guration simpli�ée (f �gure 9.9)permet d'e�etuer des études paramétriques rapides en relatif (1/2 heure en parallèle sur 32proesseurs d'une mahine COMPAQ HP SC512).Pour le ÷ur MINERVE, la même méthode est employée pour dé�nir un motif simpli�é d'unedizaine de entimètres de �té ave des onditions de ré�exions aux bords. D'après les étudesparamétriques e�etuées sur la on�guration simpli�ée du réateur EOLE, la ontribution desisotopes du plutonium (Pu239, Pu240, Pu241, Pu242) au taux de �ssion total dans EOLE estde 91%. La bibliothèque JEF2 ne ontient pas de données de prodution gamma par �ssion sur166



9.2. Calul des débits de dose dûs aux émissions promptes

Fig. 9.8 � Parours moyen des photons sur le ÷ur BASALA C/16Gd homogénéisé. On noteune disontinuité photoéletrique à basse énergie. Les parours moyens des photons de 1 MeV et500 KeV sont respetivement 7.3 m et 3.8 m.

Fig. 9.9 � Coupe radiale de la on�guration BASALA simpli�ée (hauteur 21m, longueur 9.5m).Au entre se trouve une sur-gaine en OVERCLAD-AG3 remplie d'air représentative des ondi-tions d'irradiation des TLD. 167



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhes isotopes (voir �3.4.3), par onséquent seule l'évaluation ENDFB6R4 est utilisée dans la suite.La ontribution au débit de dose gamma (alulé au niveau des TLD) des prinipales réationsde prodution gamma est présentée pour l'ensemble des isotopes �ssiles dans le tableau 9.7. Cesrésultats mettent en valeur l'importane de la ontribution du Pu239 par �ssion ( 38%) et parapture radiative ( 20%), ainsi que la ontribution de l'U238 et du Pu241 par apture (resp.12% et 10%) pour le réateur EOLE. Pour le réateur MINERVE, l'essentiel des ontributionsprovient des �ssions de l'U235 et des aptures de l'U238 (resp 53% et 23%).Tab. 9.7 � Contribution des prinipales réations de prodution gamma au débit de dose gammaprompts dans EOLE et MINERVE EOLE MINERVEFission Capture Fission CapturePu239 38% 20% . .Pu240 0% 10% . .Pu241 4% 1% . .U235 3% 1% 53% 12%U238 2% 12% 3% 23%Total 91% 91%9.2.2 Caluls en régime stationnaire dans la géométrie omplète du ÷urLes �ux photoniques ainsi que les débits de dose gamma dans la grandeur Kerma air auxdi�érents emplaements d'irradiation des TLD sont obtenus diretement à l'aide de aluls ri-tiques inluant le transport ouplé de neutrons et de photons ave le ode TRIPOLI4 sur la basede données ENDFB6/R4. Nous avons véri�é que e mode de alul ave ouplage de partiulespermettait de retrouver les mêmes grandeurs neutroniques (ke�, puissane) qu'un alul neutronseul [127℄. Un biaisage spéi�que est utilisé à la prodution de photons : le ratio neutron/photonest de 10. Il a été montré que e biaisage permettait d'aélérer la onvergene statistique desrésultats de aluls de débit de dose gamma [132℄. L'énergie de oupure des photons peut être�xée à 100 keV sans inidene sur les débits de dose (voir �9.2.2, �gure 9.10). Les di�érentessimulations ont été réalisées sur l'ordinateur Compaq HP SC512 du CCRT de Bruyère-Le-Chatel(proesseurs de 1250 MHz). L'utilisation de 30 proesseurs pendant 24 heures de alul (tempsmaximum d'utilisation en ontinu) permet de simuler environ 60 millions d'histoires.Spetres et débits de dose gammaLes débits de dose gamma exprimés dans la grandeur Kerma air sur l'ensemble des empla-ements d'irradiation de TLD sont alulés par simulation TRIPOLI4 au temps t = 0 ave unouplage de partiules neutrons-gamma. Les spetres gamma assoiés à es débits de dose sontalulés simultanément a�n d'étudier les orretions de avité au niveau des TLD dans une simu-lation ultérieure ouplée gamma életron menée à l'éhelle d'un pilulier (f �9.1.2). La �gure 9.10représente le spetre gamma obtenu en moyenne sur les 30 (3 radials, 10 axials) emplaementsd'irradiation des TLD dans EOLE et le pourentage de ontribution à la dose gamma totale dansla grandeur kerma air du spetre préédent pour un maro déoupage énergétique. Cela permetnotamment de omprendre que la oupure basse énergie des photons à 100 KeV n'a�ete en rien168



9.2. Calul des débits de dose dûs aux émissions promptesle résultat de débit de dose obtenu. Le domaine d'énergie signi�atif en termes de dose gammadans l'air s'étend de 100 KeV à 5 MeV. Par ailleurs, on note la présene du pi des photonsd'annihilation de 511 KeV. D'après la �gure 9.12, la distribution énergétique des photons est àpeu près similaire dans les ÷urs EOLE et MINERVE : ela se traduit par des orretions deavité en réateur pratiquement identiques.L'énergie moyenne du spetre gamma dans EOLE est de 1.22 MeV qui orrespond à peu prèsà la somme des énergies moyennes d'émission par �ssion et apture :
60%

〈
Eγ,Pu239,fission

〉
+ 40%

〈
Eγ,Pu239,capture

〉
≈ 1.2 MeV, sahant que : (9.2)

〈
Eγ,Pu239,fission

〉
= 0.86 MeV et 〈

Eγ,Pu239,capture

〉
= 1.72 MeV (9.3)La �gure 9.11 représente les 3 spetres gamma moyens obtenus sur haun des trois empla-ements radiaux d'irradiation de TLD (moyennes sur 10 positions axiales) du réateur EOLEomparés au spetre moyen global de référene. Le onstat est qu'il n'y a pas de di�érene no-table de spetre entre les di�érents emplaements, mais seulement l'intensité du �ux qui diminuede plus en plus à la périphérie du ÷ur. Cela signi�e que les orretions de avité déterminéespour la on�guration d'irradiation des TLD en réateur sont valables quel que soit l'emplae-ment radial dans le ÷ur. Les résultats de débits de dose gamma dans la grandeur Kerma airsont donnés dans le tableau 9.8, ave les inertitudes de onvergene statistique des simulationsMonte-Carlo. La hauteur axiale d'intégration du débit de dose gamma modélisé orrespond à lahauteur des TLD pris en ompte dans la mesure (5 piluliers au entre axial, f �8.2.2).
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh
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9.2. Calul des débits de dose dûs aux émissions promptesTab. 9.8 � Résultats des aluls TRIPOLI4 de dose gamma prompt exprimés en Kerma air pourles réateurs EOLE et MINERVE (normalisation à la puissane par les omptages moyens deshambres à �ssion au ours des trois irradiations)Dose gamma en Kerma air au entre axial [Gy℄±1σEOLE (15W-10min) MINERVE (10W-20min)Centre Médian Périph. Centre0.891 ±1.3% 0.666 ±1.5% 0.239 ±2.6% 0.423 ±2.0%Modélisation des hambres à �ssionUne hambre à �ssion est une hambre d'ionisation qui ontient de la matière �ssile. Leprinipe de fontionnement d'une hambre à �ssion est shématisé sur la �gure 9.13.

Fig. 9.13 � Prinipe de fontionnement (en impulsions) d'une hambre à �ssionSi l'on modélisait les hambres à �ssion suivant leur géométrie réelle, l'estimation du tauxde �ssion se ferait sur un volume mirosopique V qui orrespond au dép�t de matière �ssileautour de l'anode (f �gure 9.13), et il serait impossible d'atteindre une onvergene stohastiqueraisonnable lors d'un alul sur tout le ÷ur. Cette modélisation n'est don pas envisageable ; laonvergene des aluls ne peut être améliorée que si l'on enaisse les neutrons dans un volume(V ′ > V ) plus important. Dès lors, les modélisations envisagées sont :� Introduire en dilution in�nie l'exat bilan matière en isotopes �ssiles de la hambre onsi-dérée dans le volume V ′ et y aluler un taux de �ssion marosopique.� Caluler des taux de �ssion mirosopiques �tifs dans le volume V ′ en multipliant le �uxde neutrons par haune des setions e�aes mirosopiques de �ssion des isotopes �ssilesde la hambre onsidérée.Di�érents tests pour la omparaison des deux méthodes et l'évaluation des dimensions requises duvolume V ′ pour une onvergene aeptable des aluls ont été réalisés à partir de la on�gurationsimpli�ée du ÷ur BASALA présentée au �9.2.1. Les raisonnements qui suivent ont été établissur ette on�guration de ÷ur, mais les onlusions auquelles ils aboutissent sont exploitablesen toute généralité et sont notamment appliquées à la modélisation des hambres à �ssion dans171



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhle réateur MINERVE. La question est de savoir si les modélisations envisagées sont valides etsi la présene d'une hambre à �ssion dans un milieu donné est suseptible de perturber le �uxneutronique dans e milieu. Les faibles dimensions d'une hambre font que e phénomène estnégligeable en e qui onerne le �ux de neutrons rapides dont le libre parours moyen est trèsgrand devant l'épaisseur d'une hambre. Cela paraît moins évident pour les neutrons thermiques.Dans la réalité, l'absorption des neutrons thermiques a lieu au niveau du dép�t mirosopique(de l'ordre du miromètre) de matière �ssile autour de l'anode et le libre parours moyen desneutrons thermiques reste bien supérieur à l'épaisseur du dép�t, 'est pourquoi l'on onsidère(f [133℄) que le �ux neutronique (rapide et thermique) n'est pas perturbé par la présene de lahambre et qu'il n'y a pas de problèmes d'autoprotetion spatiale. De e point de vue, les deuxmodélisations sont orretes ar elles ne provoquent pas non plus de problème d'autoprotetionspatiale. (Le �ux de neutrons thermiques n'est pas perturbé par la faible quantité de matière�ssile introduite dans le volume V ′). La onvergene des aluls est raisonnable si l'on onsidèreun volume V ′ ylindrique de dimensions R=0.49m et h=5m ontenu à l'intérieur du tube guideen aluminium.Pour le as du réateur EOLE, trois traverses axiales (entre, médian, périphérie) (voir �-gure 6.1) de taux de �ssion mirosopiques sont alulées pour les isotopes �tifs (U234, U235,U236, U238) et représentées sur la �gure 9.14. Ces taux doivent être pondérés par les nombresd'isotopes présents dans les hambres a�n d'exprimer des taux marosopiques diretement om-parables à eux qui sont mesurés. Si la omposition isotopique du dép�t de matière �ssile estrelativement bien onnue (1.168% d'U234, 97.652% d'U235, 0.173% d'U236 et 1.005% d'U238),il est en revanhe plus déliat de déterminer l'exate quantité de matière présente sur l'anode. Ilexiste une masse "réelle" fournie par le fabriant et une masse "e�etive" que l'on détermine parétalonnage12 (f [133℄). Pour les deux modélisations envisagées, nous onsidérons dorénavant lesmasses "e�etives". La masse e�etive de la hambre U235, insérée en position radiale périphé-rique, a été déterminée par étalonnage à m = 226.22 mg ave une inertitude-type de 2.2% [133℄.La masse e�etive de la hambre U235, insérée en position radiale médiane, a été déterminée enrelatif par rapport à la préédente dans le spetre du réateur MINERVE à m = 111.34 mg aveune inertitude-type de 3% [134℄.Les résultats de alul obtenus pour les deux modélisations de hambres à �ssion sont om-parés dans le tableau 9.9. Ces résultats sont normalisés à l'aide du taux de �ssion total (desisotopes Pu239, Pu240, Pu241, Pu242, Am241, Np237, U234, U235, U236 et U238) alulé surtout le ÷ur, pour une puissane théorique de 15W pendant 10 minutes, en admettant que l'éner-gie moyenne libérée par �ssion est de 200 MeV. Compte tenu des inertitudes de onvergenestatistique données à 1 sigma, les deux méthodes donnent des résultats ohérents. Cependant, laméthode de dilution est préférable et sera retenue pour la suite ar elle onverge plus rapidement.Tab. 9.9 � Comparaison des résultats de alul obtenus pour les deux modélisations de hambresà �ssion envisagéesComptage des hambres à �ssion alulé [nb oups℄ au entre axial par TRIPOLI4 - Normalisation à 15W 10 minutesPosition radiale Modélisation Méthode de dilution du bilan matière Méthode des isotopes �tifsPériphérie 1960000 ± 60000 (1σ) 2070000 ± 80000 (1σ)Médian 1740000 ± 30000 (1σ) 1700000 ± 40000 (1σ)12Le rapport masse e�etive sur masse réelle représente l'e�aité de détetion d'une �ssion et est inférieure àl'unité.172



9.2. Calul des débits de dose dûs aux émissions promptes

Fig. 9.14 � Traverses axiales de taux de �ssion alulées aux positions d'irradiation du réateurEOLE pour les isotopes �tifs U235, U238, U236 et U234. (Les inertitudes sont données à ±2σ).
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhNormalisation à la puissaneA�n de pouvoir realer les réponses des TLD en fontion de la puissane du réateur, desmesures par hambres à �ssion sont réalisées simultanément pour haque expériene d'irradia-tion. Les hambres utilisées sont omposées prinipalement d'U235 ou de Pu239 et sont trèssensibles au spetre thermique des neutrons. Elles mesurent don des taux de �ssion thermiqueet sont représentatives d'un niveau de puissane loal. Les taux de omptage enregistrés vontdon permettre de normaliser ave préision les aluls ritiques à un niveau de puissane réeldu réateur. Pour EOLE, deux hambres à �ssions omposées d'U235 sont insérées au entreaxial du ÷ur dans des positions radiales médiane et périphérique, omme indiqué sur la �gure6.1. Pour MINERVE, une seule hambre à �ssion omposée de Pu239 est positionnée dans lahaussette thermique 13 (voir �gures 6.3 et 6.1). Les signaux des hambres, enregistrés tout aulong des irradiations, ont été synhronisés sur l'insertion et l'extration des TLD dans le ÷ur.Les omptages mesurés par hambres à �ssion au ours des di�érentes irradiations ave palierde puissane sont donnés dans le tableau 9.10. Les statistiques de omptage sont importantes etles seules inertitudes assoiées à es résultats expérimentaux orrespondent aux inertitudes surla détermination des masses e�etives de matière �ssile des hambres utilisés. Ces inertitudesont été déterminées lors de l'étalonnage des hambres [133℄. Signalons qu'il s'est produit unepanne d'enregistrement des omptages de hambre à �ssion au début de l'irradiation à la date 3dans EOLE. La normalisation des résultats de alul à ette date a dû être orrigée à partir desomptages moyens des dates 1 et 2 intégrés pendant l'intervalle de temps de la panne.Tab. 9.10 � Comptage intégral des hambres à �ssion plaées au entre axial lors des irradiationspar paliers de puissane pour EOLE et MINERVE.Réateur hambre à �ssion Comptage intégral [oups℄(type, masse e�etive ±1σ) Date 1 Date 2 Date 3EOLE Périph. U235 m = 226.22µg ± 2.2% 2444974 2440879 2471067EOLE Médian U235 m = 111.34µg ± 3.0% 2222740 2200471 2231983MINERVE Pu239 m = 27.92µg ± 2.2% 995339 986143 1000986Les rapports alul-mesure des omptages des hambres à �ssion au entre axial du ÷uronstituent des fateurs de normalisation des résultats de débits de dose gamma issus du mêmealul. Les inertitudes assoiées à es fateurs de normalisations orrespondent à la somme qua-dratique des inertitudes sur la masse e�etive des hambres (déterminée lors de l'étalonnage) etdes inertitudes liées à la onvergene statistique des simulations Monte-Carlo pour l'estimationdes taux de �ssion au niveau de es hambres. On estime ainsi une inertitude relative ombinéede l'ordre de 3.5%.Une traverse radiale de taux de �ssion a été alulée sur la diagonale du ÷ur EOLE et ajustéeau niveau des résultats de mesure de la position périphérique. Par et "ajustement périphérique",l'aord alul-mesure de la position médiane est satisfaisant (ave néanmoins une légère sous-estimation du alul de 2.5%). Les osillations observées sur la �gure 9.15 orrespondent à desaroissements du �ux thermique au voisinage de trous d'eau. Cependant, l'agenement straté-gique des rayons MOX de di�érentes teneurs isotopiques en Pu239 (voir l'agenement et lesteneurs �gure 6.1) permet d'aplanir la distribution de puissane au sein des assemblages pourlimiter les fateurs dits de "points hauds". En e�et, les rayons situés au voisinage des trous13Cette hambre, plaée en périphérie du ÷ur, a au préalable été alibrée par rapport à une hambre plaéeau entre du ÷ur a�n de véri�er l'évaluation orrete du niveau de puissane à l'emplaement des TLD.174



9.2. Calul des débits de dose dûs aux émissions promptes
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhd'eau sont les moins enrihis (3%), tandis que eux qui sont moins modérés peuvent atteindreles 8%.9.3 Calul des débits de dose dûs aux émissions retardéesLes émissions retardées de gamma par les produits de �ssion représentent une part impor-tante de l'ensemble des gamma émis dans un réateur en fontionnement. Après la hute desbarres de ontr�le et l'évanesene de la prodution de neutron retardés, les gamma retardés de�ssion deviennent la prinipale soure gamma et ontribuent à e que l'on appelle la puissane ré-siduelle du réateur. Les simulations Monte-Carlo réalisées (TRIPOLI4 ouplés neutrons-gammaf paragraphe préédent) pour le transport gamma et le dép�t d'énergie au niveau des TLD neprennent en ompte que l'ensemble des émissions prompts de gamma. Il onvient désormais dealuler la omposante due aux gamma retardés de la dose gamma intégrée par les TLD. D'aprèsles études menées sur le ÷ur RJH [135℄ [91℄, es photons peuvent apporter une ontribution quireprésente de l'ordre de 30% de la dose totale.9.3.1 Interprétation des mesuresConrètement l'irradiation des TLD omprend quatre étapes, qui ont été évoquées au hapitrepréédent, que l'on rappelle :� l'approhe sous-ritique à puissane nulle au ours de laquelle les barres de ontr�le sontune à une progressivement relevées,� la montée en puissane qui orrespond au retrait de la dernière barre (barre de pilotage),� le palier d'irradiation à puissane onstante de 15W pendant 10 minutes,� la hute des barres jusqu'au retrait des TLD.Des mesures supplémentaires de montée en puissane ont été réalisées (voir �gure 9.16) dansl'objetif de onnaître la dose intégrée par les TLD lors des étapes d'approhe sous-ritique et demontée en puissane. La �gure 9.17 représente les taux de omptage des hambres à �ssion lorsdes mesures EOLE de palier d'irradiation de 15 W - 10 minutes et de la montée en puissane.On onsidère que les taux de omptage des hambres à �ssions sont proportionnels aux taux de�ssions du ombustible et représentent orretement l'évolution du débit de dose dû aux gammaprompts (de �ssions, aptures et di�usions). Ainsi les taux de omptage enregistrés par leshambres à �ssions, intégrés au ours des di�érentes étapes de l'irradiation des TLD fournissentles proportions relatives à haque étape de la dose due aux gamma prompts. Il est ependantimpossible ii de séparer expérimentalement la ontribution des gamma retardés à la dose totaleintégrée par les TLD. L'évolution de la ontribution des gamma retardés aux débits de dosegamma au ours de l'irradiation doit être alulée à partir d'un ouplage TRIPOLI4-DARWIN[7℄.
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Fig. 9.17 � Taux de omptage de la hambre à �ssion lors d'une irradiation ave palier 177



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh9.3.2 Caluls des soures de gamma retardésLe alul des soures de gamma retardés est expliqué dans le hapitre 1. La �gure 9.18représente le shéma de alul de la dose gamma retardés que nous avons développé. Ce shémaest basé sur un ouplage de odes TRIPOLI4-PEPIN2. Les di�érents enhaînements impliquantla onstitution de jeux de données et le post-traitement de résultats sont assurés par une interfaeMATLAB développée spéi�quement. Les taux de omptage des hambres à �ssion sont modéliséspar des paliers de taux de omptage onstants représentant les di�érents niveaux de puissane auours du temps (f �gure 9.17). Ces paliers onstituent un historique des niveaux de puissane.On onsidère que les �ux neutroniques sont proportionnels d'un palier à l'autre ave leurs niveauxd'intensité ajustés par rapport au niveau de référene du palier d'irradiation de 15 W - 10 min.A l'intérieur d'un palier à puissane onstante, le �ux neutronique est supposé indépendant dutemps, e qui permet de résoudre les équations de Bateman. Les �ux neutroniques alulés pourhaque rayon ombustible (par TRIPOLI4) et haque palier d'irradiation (dans l'hypothèsed'un spetre proportionnel ajusté aux niveaux des taux de omptage des hambres à �ssion)ainsi que les ompositions des rayons ombustibles onstituent les données d'entrée pour le odePEPIN2. Ainsi, les soures de gamma retardés (leurs intensités et leurs spetres énergétiques)sont déterminées à haque instant de l'irradiation selon une disrétisation temporelle dé�nie parl'utilisateur. Les aluls de transport et de dép�t d'énergie enhaînés à partir de es soures vontpermettre de onnaître le débit de dose dû aux gamma retardés à haque instant de l'irradiationau niveau des TLD.Les termes soures de photons retardés alulés au niveau de haque rayon ombustible parle ode PEPIN2 sont distribués dans un alul TRIPOLI4 de transport gamma et pondérés parla distribution des niveaux d'intensité de �ux neutrons intégrés. Cet enhaînement s'inspire dushéma de alul HORUS3D/P (voir hapitre 5) pour lequel des bibliothèques de termes souresde gamma prompts sont alulés par le ode APOLLO2 au niveau assemblage et redistribuéesdans un alul TRIPOLI4 de transport gamma au niveau ÷ur selon une distribution de densitéde puissane 2D assemblage. Notre méthode d'enhaînement et de redistribution des souresquelque peu di�érente de elle utilisée dans le shéma HORUS3D/P est validée pour un as simpleoù l'on ne onsidère que les soures prompts de gamma de �ssion du Pu239. Les termes souressont alors les spetres gamma de �ssion du Pu239 disponibles dans les bibliothèques ENDF-B6 et le alul de référene est un alul Monte-Carlo ouplé neutron-gamma ave un biaisagespéi�que n'autorisant que la génération des photons prompts de �ssion du Pu239 (fontionnalitéPIKMT du ode MCNP). Les éarts relatifs de notre méthode par rapport au alul de référeneen termes de débit de dose gamma sont de l'ordre de 0.88% et justi�ent la méthode.Les spetres d'émissions promptes et retardées du Pu239 et de l'U235 sont omparés dansles �gures 9.19 et 9.20. L'énergie moyenne des gamma prompts émis par �ssion du Pu239 (respU235) est estimée à 0.87 MeV (resp 0.94 MeV) à partir des spetres d'émissions de l'évaluationENDF/B-VI. L'énergie moyenne des gamma retardés est estimée à 1.3 MeV (resp 1.57 MeV)à partir des spetres d'émissions retardées alulés à l'équilibre à l'aide du ode d'évolutionPEPIN2 qui s'appuie sur les évaluations JEF2.9.3.3 Caluls de transport et de débit de dose des gamma retardésLes soures de gamma retardés ont été alulées pour haque rayon ombustible de la on�-guration simpli�ée (f �9.2.1) en haque instant de l'irradiation à l'aide du ode PEPIN2 et desjeux de données pour le transport Monte-Carlo à partir de es soures ont été onstitués a�n dedéterminer le débit de dose dû aux gamma retardés au niveau des TLD. Les résultats des aluls178



9.3. Calul des débits de dose dûs aux émissions retardées

Fig. 9.18 � Synoptique du ouplage TRIPOLI4-DARWIN pour le alul de la ontribution desgamma retardés à la dose intégrée par le TLD 179
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9.3. Calul des débits de dose dûs aux émissions retardéesde débit de dose gamma retardés obtenus pour les as d'irradiation du palier de 15 W - 10 minet de la montée en puissane sont normalisés par rapport aux débits de dose de gamma promptset représentés sur les �gures 9.21 et 9.22. Nous avons hoisi une disrétisation temporelle (voirtableau 9.11) adaptée au pro�l des irradiations (irradiation ave palier de 10 minutes : 22 instantsau total dont 11 pendant le refroidissement ; irradiation de montée en puissane : 20 instants autotal dont 13 pendant le refroidissement). La disrétisation est d'autant plus �ne que le débitde dose varie rapidement. L'interpolation linéaire entre les di�érents points de alul onstitueune approximation aeptable. La même méthodologie est appliquée pour le alul des débits dedose retardés dans le as des irradiations sur MINERVE (voir �gure 6.3).Tab. 9.11 � Disrétisation temporelle des di�érentes étapes lors des irradiations de 15 W - 10min et de montée en puissane dans le réateur EOLEIrradiation ave palier 15W Irradiation de montée en puissane
tdebut [s℄ tfin [s℄ nb points tdebut [s℄ tfin [s℄ nb pointsMontée en puissane 0 420 5 0 420 7Palier 15W 420 1020 6 420 420 0Refroidissement 1020 1300 11 420 980 13
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh
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Fig. 9.22 � Comparaison des résultats de alul des débits de dose gamma prompts et gammaretardés au ours de la montée en puissane dans le réateur EOLE9.3.4 Prinipales ontributions des produits de �ssionLa �gure 9.24 retrae l'évolution des plus importantes ontributions des produits de �ssiond'un rayon MOX au débit de dose gamma retardés dans l'air, au ours de l'une des irradiationsave palier dans EOLE. La omparaison des ontributions isotopiques est évaluée en alulant undébit de dose "relatif" à proximité du volume soure en négligeant l'atténuation linéique à partirde la seule distribution du terme soure. D'après le modèle d'atténuation en ligne droite (et sil'on néglige le fateur d'aumulation), le �ux photonique à la distane r de la soure s'exprimeomme :
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(
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)
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∫
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(
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)
· e−µ(E)·r

4πr2
· d3r (9.4)(ave A l'ativité de la soure [cm−3 · MeV −1℄). L'éhau�ement s'exprime alors :

ech =

∫ Emax

Emin

Φγ

(
E

)(µ

ρ

)

en

(
E

)
· EdE (9.5)soit :
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∫
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) (9.6)Or e−µ(E)r ≈ 1 à proximité du volume soure (supposé petit par rapport au libre parours moyen
1/µ). Par onséquent on peut érire :
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9.3. Calul des débits de dose dûs aux émissions retardées

Fig. 9.23 � Résultats des aluls de débits de dose gamma prompts et retardés (normalisation àla puissane du ÷ur à l'aide des taux de omptage de la hambre à �ssion)
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9.4. Calul des débits de dose dûs aux neutrons(ave K=onstante). La grandeur alulée (et représentée �gure 9.24) est proportionnelle àl'éhau�ement (via la onstante K), 'est un débit de dose relatif à l'ativité de haque pro-duit de �ssion, normalisé au débit de dose relatif à l'ativité maximale (juste avant la hute desbarres) de l'ensemble des produits de �ssion.Dès que la haîne des réations de �ssion esse, (à la hute des barres de ontr�le), ertainsproduits de �ssion qui ontribuaient majoritairement à la dose gamma retardée (omme parexemple le Y96M) ne sont plus générés, tandis que d'autres, par le jeu des di�érenes de pé-riodes de déroissanes radioatives, deviennent de première importane (omme par exemple l'I136 qui déroît en Xe136 par déroissane β− en 1.4 minutes). Le premier graphe de la �gurereprésente l'évolution de six ontributions à la dose gamma retardés, séletionnées pour être lesplus importantes pendant le régime stationnaire de 15 W. Le graphe de la �gure 9.25 représenteles ontributions les plus importantes séletionnées après la hute des barres.9.4 Calul des débits de dose dûs aux neutrons9.4.1 Corretion de dose neutronLes TLD irradiés en réateur sont exposés à un hamp mixte neutron+gamma et on admetqu'ils intègrent de façon additive et indépendante (en l'absene de données expérimentales lairesprouvant le ontraire), une dose gamma et une dose neutron notées respetivement Dγ et Dn.Les di�érents matériaux thermoluminesents onstituant les TLD sont aratérisés par leurse�aités ηγ et ηn à onvertir respetivement des doses Kerma gamma et Kerma neutron enporteurs de harges piégés qui libèrent une thermoluminesene Q lors de la thermostimulation :
ηγ =

Qγ

Kγ
(9.8)

ηn =
Qn

Kn
(9.9)La réponse thermoluminesente d'un TLD irradié en réateur orrespond à la somme : Q =

Qγ + Qn. On exprime don la dose gamma intégrée par le TLD en soustrayant la ontributionneutronique :
Dγ =

1

ηγ
Q − ηn

ηγ
Dn (9.10)L'e�aité ηγ des TLD a été déterminée lors de l'étalonnage, tandis que l'e�aité relative ηn/ηγest une donnée aratéristique de haque type de TLD. Selon le taux de déposition d'énergie (oule LET, Linear Energy Transfer, quotient de dEe par dx où dEe est l 'énergie moyenne déposéeloalement par les partiules hargées d'énergies Ee traversant une distane dx) des radiationsinidentes, on observe di�érents spetres de thermoluminesene. A doses égales, les partiulesayant un fort LET (alpha, noyaux de reul des interations neutroniques) induisent une réponseTL moindre que les partiules ayant un faible LET (beta, gamma), pare que les reombinaisonset les phénomènes de saturation sont favorisés le long du parours des partiules ayant un fortLET. Ainsi, à doses équivalentes, un même matériau TL est plus sensible aux gamma qu'auxneutrons. D'après le rapport de Gibson [110℄, le fateur d'e�aité relative des matériaux TL estpratiquement onstant pour des énergies de neutrons allant du domaine thermique jusqu'à 10MeV. Au delà de 10 MeV, e fateur peut augmenter de façon signi�ative pour ertains matériauxthermoluminesents. Cette augmentation s'interprète physiquement par une diminution du LETmoyen des partiules produites aux hautes énergies des neutrons. 185



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhNeutrons épithermiques et rapidesLa dose neutronique "équivalente gamma" intégrée par les TLD dépend du fateur d'e�aitérelative et du kerma :
Dn =

ηn

ηγ

( ∑

g

Φg · kn,mat,g

) (9.11)ave kn,mat,g le fateur de kerma neutron multigroupe (groupe g) du matériau mat et Φg le �uxmultigroupe neutronique. Les di�érents fateurs de kerma neutron utilisés pour les TLD FLi7,
CaF2 et Al2O3 sont représentés par les histogrammes des �gures 9.26, 9.28 et 9.29. Pour desneutrons monoinétiques d'énergie En, le fateur de Kerma, k, est alulé par la relation :

k
(
En

)
=

∑

i

Ni

[∑

j

Eij

(
En

)
σij

(
En

)] (9.12)où i désigne les éléments, j identi�e le type de réation (�ssions, aptures ((n,γ), (n,α), (n,p),...)et di�usions (élastiques, inélastiques)). Ni est le nombre de noyaux de l'élément i , Eij est le totald'énergie transférée aux partiules hargées lors d'une ollision de setion e�ae σij(En). LeKerma neutron K s'exprime omme le produit du �ux neutronique Φ par le fateur de Kerma k.Les di�érents kerma neutrons alulés sont représentés �gure 9.30. Les di�érents fateurs d'e�a-ité relative des TLD utilisés sont donnés dans le tableau 9.12 pour des énergies de neutrons allantde 10 keV à 20 MeV. Les fateurs ouvrant le domaine de 10 keV à 10 MeV restent onstants pourdes énergies inférieures, jusqu'au domaine thermique. En pratique nous onsidérons es fateursvalables de 1 eV à 10 MeV.Tab. 9.12 � Sensibilités relatives des TLD aux kerma neutrons (ηn/ηγ). (référene [110℄)Type de TLD 10 keV - 10 MeV 10 MeV - 20 MeV
7LiF (0.007% 6Li) 0.12 ± 0.01 0.26 ± 0.02

Al2O3 0.24 ± 0.06 0.63 ± 0.05
CaF2 0.29 ± 0.04 0.54 ± 0.05Neutrons thermiquesDans le as du matériau FLi7 (TLD700 et MTS7), il apparaît que l'e�aité relative η estonstante (0.118 ± 4%) pour des neutrons de 0.15 à 7.5 MeV d'après [110℄ [136℄. Cependant leTLD FLi7 ontient des traes de 6Li qui a une très forte setion e�ae (n,α) (945 barns) auxneutrons thermiques si bien qu'il est indispensable d'évaluer l'importane du spetre thermiquelors de l'irradiation en termes de ontribution au Kerma neutron du FLi7 et d'utiliser un fateurd'e�aité relative spéi�que au domaine d'énergie thermique des neutrons si ette ontributionest non négligeable. Bien que ette ontribution des neutrons thermiques au Kerma FLi7 soitévaluée négligeable à 0.4% dans l'étude de A. Luthi [55℄ qui travaille sur un réateur à neutronsrapides, il est néessaire de la prendre en ompte dans la présente étude. Pour exprimer lasensibilité des TLD vis à vis des neutrons thermiques, on utilise généralement un fateur deréponse de dose proportionnel à la �uene des neutrons thermiques. Nous avons séletionné lesfateurs les plus pertinents (soulignés) - a priori (en fontion de leur date de publiation et deleur faible dispersion par rapport à la valeur moyenne) - parmi eux proposés dans la littérature.186



9.4. Calul des débits de dose dûs aux neutronsLes inertitudes spéi�ées orrespondent à la dispersion des valeurs séletionnées autour de leurmoyenne. Le tableau 9.13 dresse un réapitulatif de nos hoix.Tab. 9.13 � Choix des fateurs de réponse de dose neutronique (neutrons thermiques) parmi lesdonnées de référenes bibliographiquesType de TLD Référenes Fateurs de réponses R = fateurs moyens(fabriant) bibliographiques proposés retenus pour la(dates) [Gy/(1012.neutrons.cm−2)℄ présente étude
CaF2 : Mn (Harshaw) Ayyangar (1974) [137℄ 0.61Reddy (1969) [138℄ 0.1 - 0.13 0.57 ± 9.9%Rossiter (1977) [139℄ 0.53

FLi7 TLD700(Harshaw) Ayyangar (1974) [137℄ 1.1Simpson (1967) [140℄ 0.7Reddy (1969) [138℄ 0.87 - 0.96Sarpa (1970) [141℄ 1.0Dua (1971) [142℄ 2.5 1.4 ± 21.8%Majborn (1972) [143℄ 1.3Horowitz (1977) [144℄ 0.19Rossiter (1977) [139℄ 1.7
Al2O3 : C Portal (1978) [111℄ 0.35 0.35 ± 9.9%La dose neutronique totale intégrée par les TLD s'exprime ainsi omme la somme de deuxtermes ouvrant l'ensemble du domaine énergétique des neutrons (rapide+épithermique et ther-mique) :

Dn =
(
R · Φn,th

)

En<0.625eV
+

(ηn

ηγ

(∑

g

Φg · kn,mat,g

))

0.625eV <En<20MeV
(9.13)où Φn,th désigne la �uene des neutrons � thermiques� (<0.625eV) et Φg le �ux neutroniquemultigroupe "rapide" de 0.625 eV à 20 MeV. Les résultats obtenus et leurs ommentaires sontprésentés à la setion �9.5.1.9.4.2 Fateurs de kerma neutronLa �gure 9.26 représente les fateurs de kerma du FLi7 selon di�érentes teneurs en 6Li.On peut onstater l'in�uene prédominante d'une faible teneur de 6Li sur le fateur de kermaneutron aux faibles énergies. La �gure 9.27 met en vis à vis le fateur de kerma FLi7 évaluépour une teneur de 0.007% de 6Li et les setions e�aes totales de haque isotope onstitutifdu FLi7. Dans le domaine d'énergie thermique, 'est la setion du 6Li qui domine largement lesautres setions, à ause des réations 6Li(n, α)3H produisant des tritons et des partiules alpha.Le déoupage �n en énergie du fateur de kerma retrae bien 2 pis situés à environ 100 keVet 280 keV qui orrespondent à deux résonanes des setions e�aes en vis à vis. Les autresrésonanes des setions ne sont pas reproduites par le fateur de kerma simplement à ause dudéoupage énergétique plus grossier, mais elles existent. L'ensemble de es résonanes, que e soitpour le 7Li ou le 19F , sont dues aux réations de di�usions élastiques. Les �gures 9.28 et 9.29représentent les fateurs de kerma du �uorure de alium et de l'alumine ave le �ux neutroniquealulé au niveau du TLD entral. En�n la �gure 9.30 représente une omparaison des kerma du�uorure de lithium, du �uorure de alium et de l'alumine pour un même �ux neutronique depondération obtenu au niveau du TLD entral. 187
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9.4. Calul des débits de dose dûs aux neutrons
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9.5. Résultats et inertitudes de alulmontré qu'il y a une prodution non négligeable de partiules alpha au niveau du matériauxplexiglas environnant la avité d'air (pour des neutrons d'énergie 4.631 MeV, la setion e�aede prodution alpha représente près d'un quart de la setion e�ae totale de 16O).Tab. 9.15 � Dép�ts d'énergie induits par les neutrons et les gamma prompts au niveau desdi�érents matériaux de la hambre (simulation Monte-Carlo MCNP)Eléments de la hambre d'ionisationComposantes [MeV℄ Cavité d'air Graphite PlexiglasEnergie neutron déposée 6.2e-7 2.9e-5 1.1e-3Energie gamma prompt déposée 7.9e-7 6.0e-5 3.9e-4Energie totale déposée 1.4e-6 9.0e-5 1.5e-3Il est vraisemblable que es partiules alpha se transportent dans la avité et induisent uneionisation importante. Le transport des partiules alpha n'est pas pris en ompte dans les simu-lations Monte-Carlo MCNP et TRIPOLI réalisées, 'est pourquoi il est impossible de déterminerpar le alul ave préision la ontribution des neutrons à la dose mesurée par la hambre. La�gure 7.17 du hapitre 7 illustre les di�érentes voies possibles du méanisme d'ionisation de laavité d'air de la hambre. Une solution expérimentale envisageable pour déterminer les ontri-butions neutroniques au signal mesuré dans le réateur MINERVE, serait d'utiliser une deuxièmehambre aratérisée par une sensibilité neutronique di�érente de la première, ou bien de plaerla hambre dans la haussette thermique. De plus, l'étude di�érentielle des orrélations entreplusieurs on�gurations d'irradiations pour es deux hambres (ave des érans d'atténuationdes photons et/ou des neutrons) permettrait de aluler les di�érentes ontributions au signalmesuré. Cependant, nous ne disposons pas de ette deuxième hambre et nous ne poursuivronspas davantage es investigations, dans la mesure où nous avons un niveau de on�ane su�santsur les mesures de dose gamma e�etuées à l'aide des TLD. En e�et, les résultats de la hambred'ionisation peuvent toujours être renormalisés par rapport aux résultats obtenus par TLD.9.5 Résultats et inertitudes de alul9.5.1 Evaluation des inertitudes de alulL'ensemble des aluls réalisés sont synthétisés dans la formule suivante :
Dtot,calc =

Tfexp

Tfcalc

[(
KγP

air + KγR
air

)
·
(EDreac

Kγreac
air

Kγcalib
air

EDcalib

)
+ Dn

] (9.14)ave :� Tfexp

Tfcalc
le fateur de normalisation des aluls à l'aide des omptages de la hambre à �ssions ;� KγP

air la dose gamma prompts, résultat des simulations TRIPOLI4(n,γ), exprimée dans lagrandeur Kerma air à l'emplaement d'irradiation des TLD en réateur ;� KγR
air la dose gamma retardés, résultat des simulations TRIPOLI4(n,γ) ouplées ave leode PEPIN2 du formulaire DARWIN, exprimée dans la grandeur Kerma air à l'emplae-ment d'irradiation des TLD en réateur ;� EDreac

Kγreac
air

les orretions de avité des TLD alulées dans la on�guration d'irradiation enréateur à l'aide des simulations MCNP(γ,e) ; 191



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh� Kγcalib
air

EDcalib
les orretions de avité des TLD alulées dans la on�guration d'étalonnage àl'aide des simulations MCNP(γ,e) ;� Dn la dose neutronique intégrée par les TLD en réateur, résultat des simulations TRI-POLI4 ;ave l'expression de la dose neutronique :

Dn =
ηn

ηγ
· φrap · kn + R · φth (9.15)ave :� ηn

ηγ
le fateur de sensibilité des TLD aux neutrons rapides ;� φrap le �ux des neutrons rapides (alulé par TRIPOLI4) ;� kn le fateur de kerma neutron des matériaux thermoluminesents ;� R le fateur de réponse des TLD aux neutrons thermiques ;� φth le �ux des neutrons thermiques (alulé par TRIPOLI4) ;et l'expression de la dose gamma dans l'air :

Kγair = φγ · Eγ · µen

(
air

)

ρ
(9.16)ave :� φγ le �ux gamma à l'emplaement d'irradiation des TLD en réateur (alulé par TRI-POLI4) ;� Eγ l'énergie gamma ;� µen

(
air

)

ρ le oe�ient d'absorption massique d'énergie de l'air relatif aux rayonnementsgamma.Les inertitudes que l'on herhe à estimer ii sont uniquement des biais de modélisation :il ne s'agit pas d'inertitudes liées aux données nuléaires de base utilisées. L'équation 9.14, quisynthétise l'ensemble des aluls réalisés pour obtenir une valeur de dose totale omparable àelle des mesures par TLD, est de la forme y = f(x1, . . . , xN ) ave y = Dtot,calc la valeur dedose totale alulée et x=(Tfexp, Tfcalc, KγP
air, KγR

air, EDreac, Kγreac
air , Kγcalib

air , EDcalib, Dn)les valeurs des di�érents paramètres. Les simulations stohastiques e�etuées à l'aide des odesTRIPOLI4 et MCNP fournissent les espéranes mathématiques xi des variables aléatoires Xi del'équation y = f(x) et la mesure des préisions assoiées en terme d'éart-type notés u(xi). Onsuppose que f peut être approhée par un développement linéaire de Taylor au premier ordreau voisinage de (x1, . . . , xN ). L'espérane mathématique et la variane de la variable aléatoire Ys'érivent alors selon la loi de propagation des inertitudes :
E

(
Y

)
= y ≈ f

(
x1, . . . , xN

)
+ 1

2 · ∑N
i=1

∑N
j=1

∂2f(x1,...,xN )
∂xi∂yj

· u(xi, xj)

V ar(Y ) = u2
c(y) ≈ ∑N

i=1

(
∂f
∂xi

)2
· u2(xi) + 2

∑N−1
i=1

∑N
j=i+1

(
∂f
∂xi

)
·
(

∂f
∂xj

)
· u(xi, xj)

(9.17)ave u(xi) l'éart-type assoié à xi, et u(xi, xj) la ovariane assoiée à xi et xj . En pratique, ononsidère que y ≈ f
(
x1, . . . , xN

), ar le poids des autres termes est négligeable, et on supposeque les paramètres sont indépendants (∀i 6= j, u(xi, xj) = 0), e qui tend à majorer l'estimationd'inertitude sur y.192



9.5. Résultats et inertitudes de alulL'ensemble des valeurs des paramètres assoiés aux orretions de avité (il s'agit de EDreac,
Kγreac

air , Kγcalib
air et EDcalib) ont été données au �9.1 ave leurs inertitudes qui orrespondentuniquement aux inertitudes de onvergene stohastique des simulations Monte-Carlo (il estvéri�é par des études paramètriques que les variations de positionnement des TLD à l'intérieurdes piluliers n'induisent pas de biais de modélisation supplémentaires).Les valeurs de paramètres assoiés à la normalisation des aluls (il s'agit de Tfexp et Tfcalc)ont été données au paragraphe 9.2.2 ave leurs inertitudes assoiées. L'inertitude sur le taux de�ssion mesuré orrespond uniquement à l'inertitude d'étalonnage onernant la masse e�etivede matière �ssile de la hambre à �ssion utilisée. L'inertitude sur le taux de �ssion alulé prenduniquement en ompte l'inertitude de onvergene stohastique des simulations Monte-Carlo.Les valeurs du paramètre KγP

air (le Kerma gamma dans l'air dû aux émissions promptes aluléà l'emplaement d'irradiation des TLD) sont données au �9.2.2 ainsi que leurs inertitudes liéesà la onvergene stohastique des simulations Monte-Carlo.Les valeurs du paramètre KγR
air (le Kerma gamma dans l'air dû aux émissions retardées al-ulé à l'emplaement d'irradiation des TLD) sont données au �9.3. La dose gamma retardéeest déterminée en relatif par rapport à la dose gamma prompte sur une on�guration de ÷ursimpli�ée mais représentative de la géométrie omplète du point de vue photonique. La modé-lisation par palier des taux de omptage des hambres à �ssion (f �gure 9.17) est optimale(pas de biais en valeurs intégrales). A partir de ette modélisation par paliers, les soures degamma retardés (obtenues par résolution des équations de Bateman) ne sou�rent pas de biaisde modélisation - les seuls biais envisageables, et qui ne sont pas pris en ompte ii, seraientausés par des inertitudes ou des launes sur les données nuléaire de base de déroissanesradioatives (bibliothèque JEF2 utilisée par le ode PEPIN2). Aussi, omme il n'existe pas debiais de modélisation quanti�ables sur le alul de la dose retardée, nous adoptons par prinipeune inertitude forfaitaire majorante sur la dose gamma totale (prompte plus retardée) estimée à3% au entre et 3.7% en périphérie du ÷ur étudié. Cette inertitude forfaitaire orrespond auxinertitudes de onvergene stohastique des simulations Monte-Carlo ('est pourquoi elle passede 3% au entre à 3.7% en périphérie du ÷ur), aux inertitudes de modélisation des donnéesgéométriques des matériaux en ÷ur, et aux inertitudes liées à l'utilisation d'un motif géomé-trique simpli�é équivalent. Par ailleurs, l'utilisation de orretions de avité identiques que esoit pour les �ux gamma prompts ou retardés est une approximation aeptable dans la mesureou les spetres d'émissions promptes et retardées sont à l'origine très semblables (omme en té-moignent les �gures 9.20 et 9.19), et qu'après atténuation dans le ÷ur jusqu'aux emplaementsd'irradiation des TLD, les �ux gamma prompts et retardés deviennent pratiquement identiquessi bien qu'ils induisent les mêmes orretions de avités.Les valeurs des paramètres Dn sont données dans les tableaux 9.18 et 9.19. Le tableau 9.16spéi�e la ontribution des di�érents domaines d'énergie des neutrons à la dose neutroniqueintégrée par les TLD. Il apparaît que deux domaines d'énergie des neutrons sont signi�atifs vis àvis de la dose neutron intégrée, et e, pour l'ensemble des TLD : le domaine d'énergies thermiqueset le domaine d'énergies rapides. Le domaine thermique est partiulièrement important pour lematériau FLi7 à ause de la présene de 6Li (f �9.4.1). En e�et 72.5% de la dose neutroniqueintégrée par le FLi7 au entre de EOLE provient des neutrons d'énergies inférieures à 0.625eV. De manière générale (pour l'ensemble des TLD), au entre du ÷ur, e sont les neutrons193



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhthermiques qui ontribuent le plus à la dose, tandis qu'à la périphérie, e sont les neutrons rapides.Les inertitudes assoiées aux valeurs de doses neutroniques alulées prennent en ompte (selonla loi de propagation appliquée à l'équation 9.15) l'inertitude sur le alul des �ux neutroniques(thermiques et rapides) liée à la onvergene stohastique des simulations Monte-Carlo et lesinertitudes sur les fateurs de sensibilité aux neutrons présentées dans les tableaux 9.12 et 9.13.Ces inertitudes sur les fateurs orretifs R et η sont rappelées dans le tableau 9.17 et propagéessur le alul de la dose neutronique intégrée par les TLD.Tab. 9.16 � Contribution des di�érents domaines énergétiques des neutrons à la dose neutroniqueintégrée par les TLD dans EOLE et MINERVE
En<0.625eV 0.625eV<En<0.15MeV 0.15MeV<En<10MeV 10MeV<En<20MeVEole Centre FLi7 72.5% 1.2% 25.8% 0.5%

CaF2 50.0% 1.0% 47.8% 1.2%
Al2O3 46.7% 1.3% 50.3% 1.7%Médian FLi7 39.1% 2.2% 57.9% 0.8%
CaF2 19.6% 1.6% 77.4% 1.4%
Al2O3 17.3% 2.1% 78.8% 1.9%Périph FLi7 40.3% 2.0% 57.1% 0.6%
CaF2 20.3% 1.5% 77.2% 1.1%
Al2O3 18.3% 1.9% 78.6% 1.3%Minerve Centre FLi7 51.8% 6.0% 41.6% 0.6%
CaF2 31.5% 1.7% 65.6% 1.2%
Al2O3 27.4% 2.2% 68.9% 1.5%Tab. 9.17 � Inertitudes sur les fateurs orretifs permettant le alul de la dose neutron intégréepar les TLD et propagation de es inertitudes sur la dose neutronique alulée dans EOLE etMINERVEType TLD fateur R fateur η

Inertitude propagée sur la dose neutronique aluléeEOLE MINERVECentre Médian Périph CentreTLD700 1.4 ± 21.8% 0.12 ± 8.3% 17.9% 13.3% 13.5% 15.6%
CaF2 0.57 ± 9.9% 0.29 ± 13.7% 11.5% 12.6% 12.6% 12.8%MTS7 1.4 ± 21.8% 0.12 ± 8.3% 17.9% 13.3% 13.5% 15.6%
Al2O3 0.35 ± 9.9% 0.24 ± 25% 17.2% 21.4% 21.4% 20.9%

9.5.2 Résultats de alul et inertitudesLes tableaux 9.18 et 9.19 donnent l'ensemble des résultats de alul obtenus pour les dif-férentes irradiations e�etuées dans les réateurs EOLE et MINERVE. Ces tableaux appellentquelques ommentaires :� Les inertitudes de alul (ou biais de modélisation) sont du même ordre de grandeur quelque soit le réateur et la position radiale d'irradiation dans le ÷ur.� L'alumine et le �uorure de alium sont les matériaux les moins sensibles aux neutrons,mais ils intègrent néanmoins des doses neutroniques non négligeables au entre du ÷urqui représentent des ontributions moyennes à la dose totale estimées respetivement à5.5% et 8.5% quel que soit le réateur (EOLE ou MINERVE). Les FLi7 plaés au entredu ÷ur ont la ontribution neutronique maximale (de l'ordre de 13%) à la dose totaleintégrée. Les inertitudes importantes assoiées aux aluls de dose neutron (15.6% pour194



9.5. Résultats et inertitudes de alulle FLi7, f tableau 9.17) ontribuent peu à l'inertitude globale (de l'ordre de 2.5% pourle FLi7) du fait de la faible ontribution neutronique à la dose totale.� Pour haque position et haque type de TLD, les aluls fournissent des doses ompatiblesà 2σ si bien qu'il est impossible d'exploiter des di�érenes de sensibilités d'un TLD à unautre pour obtenir des informations supplémentaires.� La ontribution de la dose gamma retardée à la dose gamma totale alulée représente29% dans le as des irradiations de 15 W - 10 minutes dans le réateur EOLE et 24.4%dans le as des irradiations de 10 W - 20 minutes dans le réateur MINERVE. Toutefois,à l'équilibre des émissions retardées (au bout de t=10 minutes d'irradiation dans EOLEet t=20 minutes d'irradiation dans MINERVE), la ontribution du débit de dose gammaretardé au débit de dose gamma total représente 32.2% dans EOLE et 29% dans MINERVE.� Les doses alulées, normalisées aux taux de omptage des hambres à �ssion, sont repro-dutibles d'une date à l'autre.
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh
Tab. 9.18 � Caluls des doses totales intégrées par les TLD sur EOLE [Gy℄ (irradiations de 15W - 10 minutes CENTRE AXIAL, POSITION RADIALE CENTRALE DANS EOLE

Kair Kair Cavités Cγ ± 1σ Cn ± 1σ C = (Cγ + Cn) ± 1σ Cn/C
γ P γ P+RDate 1 0.884 1.246 TLD700 1.044 1.044 ± 5.0% 0.164 ± 17.9% 1.208 ± 5.0% 13.6%CaF2 1.080 1.080 ± 4.8% 0.097 ± 11.5% 1.177 ± 4.5% 8.2%MTS7 1.102 1.102 ± 4.9% 0.164 ± 17.9% 1.266 ± 4.8% 13%Al2O3 1.134 1.134 ± 4.6% 0.064 ± 17.2% 1.198 ± 4.5% 5.3%Date 2 0.873 1.230 TLD700 1.031 1.031 ± 5.0% 0.162 ± 17.9% 1.193 ± 5.0% 13.6%CaF2 1.066 1.066 ± 4.8% 0.096 ± 11.5% 1.162 ± 4.5% 8.2%MTS7 1.089 1.089 ± 4.9% 0.162 ± 17.9% 1.251 ± 4.8% 13%Al2O3 1.120 1.120 ± 4.6% 0.063 ± 17.2% 1.183 ± 4.5% 5.3%Date 3 0.887 1.249 TLD700 1.047 1.047 ± 5.0% 0.165 ± 17.9% 1.211 ± 5.0% 13.6%CaF2 1.083 1.083 ± 4.8% 0.097 ± 11.5% 1.180 ± 4.5% 8.2%MTS7 1.105 1.105 ± 4.9% 0.165 ± 17.9% 1.270 ± 4.8% 13%Al2O3 1.137 1.137 ± 4.6% 0.064 ± 17.2% 1.201 ± 4.5% 5.3%CENTRE AXIAL, POSITION RADIALE MEDIANE DANS EOLE
Kair Kair Cavités Cγ ± 1σ Cn ± 1σ C = (Cγ + Cn) ± 1σ Cn/C
γ P γ P+RDate 1 0.667 0.940 TLD700 0.787 0.787 ± 4.8% 0.066 ± 13.3% 0.854 ± 4.6% 7.8%CaF2 0.815 0.815 ± 4.7% 0.054 ± 12.6% 0.868 ± 4.5% 6.2%MTS7 0.831 0.831 ± 4.7% 0.066 ± 13.3% 0.898 ± 4.5% 7.4%Al2O3 0.855 0.855 ± 4.6% 0.038 ± 21.4% 0.893 ± 4.5% 4.2%Date 2 0.659 0.928 TLD700 0.778 0.778 ± 4.8% 0.065 ± 13.3% 0.843 ± 4.6% 7.8%CaF2 0.804 0.804 ± 4.7% 0.053 ± 12.6% 0.858 ± 4.5% 6.2%MTS7 0.821 0.821 ± 4.7% 0.065 ± 13.3% 0.886 ± 4.5% 7.4%Al2O3 0.845 0.845 ± 4.6% 0.037 ± 21.4% 0.882 ± 4.5% 4.2%Date 3 0.669 0.942 TLD700 0.790 0.790 ± 4.8% 0.066 ± 13.3% 0.856 ± 4.6% 7.8%CaF2 0.817 0.817 ± 4.7% 0.054 ± 12.6% 0.871 ± 4.5% 6.2%MTS7 0.834 0.834 ± 4.7% 0.066 ± 13.3% 0.900 ± 4.5% 7.4%Al2O3 0.858 0.858 ± 4.6% 0.038 ± 21.4% 0.895 ± 4.5% 4.2%CENTRE AXIAL, POSITION RADIALE PERIPHERIQUE DANS EOLE
Kair Kair Cavités Cγ ± 1σ Cn ± 1σ C = (Cγ + Cn) ± 1σ Cn/C
γ P γ P+RDate 1 0.243 0.342 TLD700 0.287 0.287 ± 5.8% 0.029 ± 13.5% 0.316 ± 5.4% 9.2%CaF2 0.296 0.296 ± 5.7% 0.022 ± 12.6% 0.318 ± 5.4% 6.9%MTS7 0.303 0.303 ± 5.7% 0.029 ± 13.5% 0.332 ± 5.4% 8.8%Al2O3 0.311 0.311 ± 5.6% 0.015 ± 21.4% 0.326 ± 5.4% 4.6%Date 2 0.240 0.338 TLD700 0.283 0.283 ± 5.8% 0.029 ± 13.5% 0.312 ± 5.4% 9.2%CaF2 0.293 0.293 ± 5.7% 0.022 ± 12.6% 0.314 ± 5.4% 6.9%MTS7 0.299 0.299 ± 5.7% 0.029 ± 13.5% 0.328 ± 5.4% 8.8%Al2O3 0.307 0.307 ± 5.6% 0.015 ± 21.4% 0.322 ± 5.4% 4.6%Date 3 0.243 0.343 TLD700 0.287 0.287 ± 5.8% 0.029 ± 13.5% 0.317 ± 5.4% 9.2%CaF2 0.297 0.297 ± 5.7% 0.022 ± 12.6% 0.319 ± 5.4% 6.9%MTS7 0.303 0.303 ± 5.7% 0.029 ± 13.5% 0.333 ± 5.4% 8.8%Al2O3 0.312 0.312 ± 5.6% 0.015 ± 21.4% 0.327 ± 5.4% 4.6%
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9.6. Comparaisons alul-mesureTab. 9.19 � Caluls des doses totales intégrées par les TLD sur MINERVE [Gy℄ (irradiations de10 W - 20 minutes)
Kair Kair Cavités Cγ ± 1σ Cn ± 1σ C = (Cγ + Cn) ± 1σ Cn/C
γ P γ P+RDate 1 0.424 0.561 TLD700 0.471 0.471 ± 4.6% 0.068 ± 15.6% 0.539 ± 4.5% 13%CaF2 0.489 0.489 ± 4.4% 0.047 ± 12.8% 0.536 ± 4.2% 9%MTS7 0.500 0.500 ± 4.5% 0.072 ± 15.6% 0.572 ± 4.4% 13%Al2O3 0.518 0.518 ± 4.3% 0.033 ± 20.9% 0.551 ± 4.2% 6%Date 2 0.420 0.555 TLD700 0.466 0.466 ± 4.6% 0.067 ± 15.6% 0.533 ± 4.5% 13%CaF2 0.485 0.485 ± 4.4% 0.047 ± 12.8% 0.532 ± 4.2% 9%MTS7 0.495 0.495 ± 4.5% 0.072 ± 15.6% 0.567 ± 4.4% 13%Al2O3 0.514 0.514 ± 4.3% 0.033 ± 20.9% 0.547 ± 4.2% 6%Date 3 0.426 0.563 TLD700 0.473 0.473 ± 4.6% 0.068 ± 15.6% 0.541 ± 4.5% 13%CaF2 0.489 0.489 ± 4.4% 0.048 ± 12.8% 0.540 ± 4.2% 9%MTS7 0.500 0.500 ± 4.5% 0.072 ± 15.6% 0.574 ± 4.4% 13%Al2O3 0.518 0.518 ± 4.3% 0.034 ± 20.9% 0.555 ± 4.2% 6%9.6 Comparaisons alul-mesure9.6.1 Traverses axiales par hambres à �ssionsPlusieurs traverses axiales par hambres à �ssion ont été réalisées aux di�érents emplaementsd'irradiations des TLD. Ces mesures sont réalisées à l'aide de deux hambres à �ssion : l'unee�etue le déplaement axial au niveau d'un emplaement d'irradiation de TLD, tandis quel'autre reste �xe au entre axial (insérée dans un autre emplaement d'irradiation) a�n de pouvoirrealer les mesures en fontion de la puissane du réateur. Ces expérienes sont indépendantesdes irradiations de TLD mais elles ont été réalisées à puissane onstante et leurs résultats sontde e fait tout à fait exploitables pour nos mesures.Comparaisons alul-mesure de traverses axiales sur le réateur EOLE.Les omparaisons alul-mesure des distributions axiales des taux de �ssion sur l'isotopePu239 (représentatif de la distribution de �ux thermique) sont présentées dans les �gures sui-vantes (�gures 9.31, 9.32 et 9.33) pour haune des positions radiales d'irradiation des TLD dansle réateur EOLE. Ces ourbes sont normalisées à 1 au entre axial du ÷ur. L'éart-type asso-ié aux valeurs de taux de �ssion alulés est de l'ordre de 3.2% en périphérie, 2.4% en positionmédiane, et 1.2% au entre, tandis que l'inertitude ombinée (k=1) assoiée à un résultat deomptage de la hambre est estimé à uc=2.2% (inertitude déterminée lors de l'étalonnage de lahambre à �ssion, f [133℄).Les remontées de �ux thermique aux extrémités axiales du ÷ur (que l'on peut observer pourhaune des positions radiales sur les �gures suivantes) paraissent beauoup moins importantesau entre radial du ÷ur qu'en périphérie. Cela s'explique par le fait qu'il y a un �ux thermiquetrès important au entre radial et axial du ÷ur. Dans la zone des TLD pris en ompte pour lamesure (± 5 m autour du entre axial), la variation maximale de �ux est faible (inférieure à2%). 197



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh
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Fig. 9.31 � Comparaison alul-mesure des traverses axiales de taux de �ssion du Pu239 à laposition radiale entrale
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Fig. 9.32 � Comparaison alul-mesure des traverses axiales de taux de �ssion du Pu239 à laposition radiale médiane198



9.6. Comparaisons alul-mesure
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Fig. 9.33 � Comparaison alul-mesure des traverses axiales de taux de �ssion du Pu239 à laposition radiale périphérique9.6.2 Comparaisons alul-mesure de traverses axiales sur le réateur MI-NERVE.Une mesure de traverse axiale de taux de �ssion est réalisée au entre du ÷ur MINERVEà l'aide d'une hambre à �ssion U235 lorsque le réateur est à puissane stable. Simultanément,la hambre à �ssion Pu239 reste positionnée au entre axial de la haussette thermique a�n derealer les mesures en fontion de la puissane du réateur. La omparaison alul-mesure deette traverse est tout à fait satisfaisante (f �gure 9.34) et appelle quelques ommentaires :� Sahant que les aluls sont normalisés à l'aide du rapport alul-mesure des omptagesd'une hambre à �ssion plaée dans la haussette thermique ('est à dire en périphérieradiale du ÷ur), et que le rapport alul mesure des taux de omptage obtenu au entredu ÷ur est exellent (omme le montre l'ensemble de la traverse axiale), nous en onluonsque la modélisation neutronique de l'ensemble du ÷ur est validée par les mesures.� L'ensemble des inq piluliers ontenant les TLD est disposé au entre du ÷ur, sur unehauteur axiale de 10 m ('est à dire plus ou moins inq entimètres autour de la ote z=0) ;nous onstatons sur la �gure que ela orrespond à une zone de �ux plat (limite maximalede variation de l'ordre de 2%) et par onséquent la dose reçue par les TLD est homogènesur l'ensemble de ette hauteur axiale (ela est on�rmé par la �gure 8.10). Comme pourEOLE, la modélisation de la dose Kerma air reçue par les TLD a été e�etuée sur unehauteur identique à elle pris en ompte lors des mesures.� Nous observons des remontées de taux de �ssion aux extrémités axiales du ÷ur (au delàde la hauteur ombustible de 50m) qui orrespondent à une thermalisation importante du�ux neutronique provoquée par la présene d'eau.
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Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPh
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Fig. 9.34 � Comparaison alul-mesure d'une traverse axiale de taux de �ssion obtenue par lahambre à �ssion U235 insérée au entre radial du oeur9.6.3 Comparaison alul-mesure des doses gamma intégrales dans EOLE etMINERVELes résultats de aluls et de mesures de la dose gamma (la dose neutron alulée a étésoustraite aux mesures) sont donnés dans le tableau 9.20 où ucr(E), ucr(C) et ucr(C/E) désignentrespetivement les inertitudes ombinées relatives de la mesure, du alul et du rapport alul-mesure. Plusieurs remarques s'imposent :� Globalement il apparaît que l'on obtient à peu près les mêmes C/E (en moyenne 0.75)quelle que soit la position d'irradiation et quel que soit le réateur (MOX ou UO2). Lesvaleurs moyennes de C/E obtenues sont détaillées un peu plus loin dans le tableau 9.23.� Les meilleures préisions obtenues onernent les rapports C/E des TLD CaF2 et MTS7.En revanhe, l'inertitude assoiée aux mesures par TLD Al2O3 est rédhibitoire (manquede reprodutibilité des mesures, voir hapitre 8).Les inertitudes de mesure de dose intégrale par TLD ont été déterminées selon la méthodeprésentée au �8.2.4. L'inertitude ombinée (k=2) assoiée au résultat de mesure de dose gammapar TLD est estimée respetivement en moyenne à 9.3% et 13.8% pour les dosimètres MTS7 etTLD700 (�uorure de lithium), 9.1% pour le �uorure de alium et 24.6% pour l'alumine (voirnote [128℄). L'inertitude ombinée (k=2) assoiée au résultat de alul de dose gamma intégréepar un TLD est estimée selon la loi de propagation des inertitudes (voir note [127℄), et vaut enmoyenne 10% pour l'ensemble des dosimètres MTS7, TLD700, CaF2 et Al2O3. Il en résulte uneinertitude ombinée (k=2) assoiée au résultat C/E de dose gamma de 17% pour le TLD700,13.4% pour le MTS7 et le CaF2 et 26% pour l'alumine.Ces résultats d'inertitudes ainsi que les ontributions relatives de haque omposante sontdonnés dans les tableaux 9.21 et 9.22. Il apparaît que les termes dominants l'inertitude �nale200



9.6. Comparaisons alul-mesureTab. 9.20 � Comparaisons alul-mesure pour les TLD dans EOLE et MINERVE [Gy℄TLD ucr(Cγ) ucr(Eγ) ucr(
Cγ
Eγ

)
Date 1 Date 2 Date 3

Cγ Eγ Cγ/Eγ Cγ Eγ Cγ/Eγ Cγ Eγ Cγ/EγTLD700 5.0% 7.1% 8.7% 1.044 1.366 0.764 1.031 1.312 0.786 1.047 1.520 0.688Eole CaF2 4.8% 4.4% 6.5% 1.080 1.377 0.784 1.066 1.366 0.781 1.083 1.508 0.718Centre MTS7 4.9% 4.8% 6.8% 1.102 1.471 0.750 1.089 1.434 0.759 1.105 1.606 0.688
Al2O3 4.6% 11.3% 12.2% 1.134 1.236 0.917 1.120 1.324 0.846 1.137 1.434 0.793TLD700 4.8% 6.5% 8.1% 0.787 1.080 0.729 0.778 0.920 0.845 0.790 1.044 0.756Eole CaF2 4.7% 4.4% 6.4% 0.815 1.122 0.726 0.804 0.970 0.829 0.817 1.071 0.762Médian MTS7 4.7% 4.3% 6.4% 0.831 1.099 0.756 0.821 0.901 0.912 0.834 1.051 0.793
Al2O3 4.6% 11.4% 12.3% 0.855 1.103 0.775 0.845 0.969 0.872 0.858 1.058 0.811TLD700 5.8% 7.0% 9.1% 0.287 0.403 0.712 0.283 0.420 0.674 0.287 0.406 0.708Eole CaF2 5.7% 4.8% 7.4% 0.296 0.418 0.710 0.293 0.421 0.694 0.297 0.429 0.693Périph MTS7 5.7% 4.7% 7.4% 0.303 0.410 0.739 0.299 0.415 0.720 0.303 0.395 0.768
Al2O3 5.6% 14.1% 15.2% 0.311 0.402 0.775 0.307 0.448 0.686 0.312 0.431 0.723TLD700 4.6% 7.0% 8.3% 0.471 0.653 0.721 0.466 0.656 0.711 0.473 0.652 0.726Minerve CaF2 4.4% 4.6% 6.4% 0.489 0.671 0.729 0.485 0.688 0.705 0.492 0.680 0.723Centre MTS7 4.5% 4.7% 6.5% 0.500 0.713 0.701 0.495 0.705 0.703 0.502 0.707 0.711
Al2O3 4.3% 12.3% 13.0% 0.518 0.677 0.766 0.514 0.667 0.770 0.521 0.758 0.687sont (par ordre déroissant d'importane) : les oe�ients de sensibilité individuels des TLD etla reprodutibilité du leteur de TLD. Une diminution des inertitudes sur le C/E néessitera enpriorité une amélioration dans l'évaluation de es fateurs.Tab. 9.21 � Composantes �nales de l'inertitude du Cγ/Eγ dans MINERVETLD700 Al2O3 CaF2 MTS7Dose totale moyenne mesurée (mGy) 721 734 727 780Signal TL assoié (pC) 3318 53620 60320 7057Inertitude [%℄ σ(Cγ) 4.6% 4.3% 4.4% 4.5%Inertitude [%℄ σ(Eγ) 7.0% 12.3% 4.6% 4.7%Inertitude [%℄ σ(Cγ/Eγ) 8.3% 13.0% 6.4% 6.5%Composantes de l'inertitude du Cγ

Eγ
TLD700 Al2O3 CaF2 MTS7

Tf,exp (Taux de �ssion mesuré) 9.2% 3.2% 14.4% 15.1%
Tf,calc (Taux de �ssion alulé) 5.5% 1.9% 8.6% 9.1%
Kairreac (Kerma gamma air alulé) 13.0% 5.3% 22.3% 21.4%
EDreac

cavite 2.0% 0.2% 2.3% 1.7%
Kairreac

cavite 0.1% 0.0% 0.1% 0.1%
Kaircalib

cavite 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%
EDcalib

cavite 0.3% 0.0% 0.4% 0.3%
Dn (Dose neutronique alulée) 4.1% 0.6% 2.0% 6.5%
M (Mesure Brute en réateur) 13.9% 7.7% 22.9% 22.9%
S (Coe�ient de sensibilité individuel) 46.5% 74.2% 22.5% 19.2%
b (ordonnée à l'origine de droite d'étalonnage) 8.6% 11.7% 5.5% 4.4%
a (pente de droite d'étalonnage) 5.0% 9.5% 1.5% 0.8%orrelation (a, b) -8.1% -14.5% -2.5% -1.3%TOTAL 100% 100% 100% 100%Nous allons estimer les C/E moyens (de la dose gamma) pour haque réateur dans lesdi�érentes positions d'irradiation. Nous pouvons pour ela aluler la moyenne arithmétique et201



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhTab. 9.22 � Composantes �nales de l'inertitude du Cγ/Eγ dans EOLE (entre et périphérieradiale du ÷ur) TLD700 Al2O3 CaF2 MTS7EOLE C EOLE P EOLE C EOLE P EOLE C EOLE P EOLE C EOLE PDose moy mes (mGy) 1563 439 1395 442 1513 445 1667 436Signal TL moyen (pC) 7261 1998 93439 36030 125610 36900 15190 3903
u(Cγ) 5.0% 5.8% 4.6% 5.6% 4.8% 5.7% 4.9% 5.7%
u(Eγ) 7.1% 7.0% 11.3% 14.1% 4.4% 4.8% 4.8% 4.7%
u(Cγ/Eγ) 8.7% 9.1% 12.2% 15.2% 6.5% 7.4% 6.8% 7.4%
Tf,exp 16.0% 7.1% 6.8% 2.3% 25.2% 10.1% 25.6% 10.5%
Tf,calc 2.6% 15.0% 1.1% 4.9% 4.0% 21.3% 4.1% 22.3%
Kairreac 12.0% 16.5% 6.1% 6.0% 21.2% 24.7% 19.4% 24.9%
EDreac

cavite 2.3% 2.1% 0.3% 0.2% 2.7% 2.0% 1.9% 1.6%
Kairreac

cavite 0.1% 0.1% 0.0% 0.0% 0.1% 0.1% 0.1% 0.1%
Kaircalib

cavite 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%
EDcalib

cavite 0.3% 0.2% 0.0% 0.0% 0.3% 0.3% 0.2% 0.2%
Dn 6.1% 1.2% 0.5% 0.3% 1.6% 0.8% 8.5% 1.8%
M 13.3% 10.6% 7.5% 6.9% 21.9% 16.2% 21.3% 16.1%
S 44.5% 35.6% 71.8% 66.7% 21.4% 15.9% 17.9% 13.5%
b 1.7% 18.1% 3.7% 23.2% 1.2% 10.4% 0.9% 10.2%
a 4.7% 3.9% 11.0% 6.9% 1.5% 1.1% 0.8% 0.6%orr (a, b) -3.5% -10.4% -8.8% -17.3% -1.2% -2.9% -0.6% -1.7%TOTAL 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100% 100%utiliser l'estimateur de l'éart-type de la moyenne omme mesure de la variane du C/E moyen.Une approhe un peu plus orrete est de pondérer haque C/E par sa variane respetive a�nde privilégier les mesures les plus �ables. On dé�nit alors la moyenne pondérée des C/E par :
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(9.18)Un premier estimateur de la variane du C/E moyen pondéré est la variane pondérée de lamoyenne dé�nie par :
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(9.19)la variane interne permet aussi d'estimer la variane du C/E moyen ; elle est dé�nie par :
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9.6. Comparaisons alul-mesureTab. 9.23 � Comparaisons alul-mesure C/E (de la dose gamma) pour les TLD dans EOLE etMINERVE �
C/E

�
s
h
(C/E)

i �
C/E

�
p

Sp

h�
C/E

�
p

i
uinth�C/E

�iEOLE (dates 1+2+3) 0.7623 1.35% 0.7529 1.22% 1.59%EOLE (dates 1+2) 0.7725 1.78% 0.7625 1.60% 1.94%EOLE (dates 1+2+3) sans Al2O3 0.7498 1.38% 0.7476 1.32% 1.69%EOLE Centre 0.7728 3.13% 0.7539 1.98% 2.69%EOLE Centre sans Al2O3 0.7464 2.32% 0.7434 1.77% 2.88%EOLE Médian 0.7972 3.56% 0.7867 2.09% 2.58%EOLE Médian sans Al2O3 0.7898 4.26% 0.7832 2.49% 2.75%EOLE Périph. 0.7168 1.26% 0.7139 1.14% 3.02%EOLE Périph. sans Al2O3 0.7131 1.29% 0.7127 1.27% 3.19%MINERVE Centre 0.7211 1.00% 0.7160 0.73% 2.58%MINERVE Centre sans Al2O3 0.7144 0.49% 0.7137 0.50% 2.73%Le tableau 9.23 donne les résultats des C/E moyens, des C/E moyens pondérés et les di�é-rentes estimations de varianes assoiées pour les réateurs EOLE et MINERVE dans les di�é-rentes positions d'irradiation. La variane pondérée de la moyenne et la variane interne four-nissent des indiations intéressantes pour la mesure de la variane du C/E, mais elles ne peuventpas être interprétées diretement omme des varianes au sens strit du terme. L'éart-type pon-déré de la moyenne donne une mesure de la dispersion des C/E autour de leur valeur moyenne(variane externe) tandis que la variane interne est une mesure de la variane qui s'appliquepar hypothèse pour des variables aléatoires indépendantes. Les inertitudes systématiques surles C/E (évaluées préédemment) ne sont pas prises en ompte par es estimateurs. Nous savonsque les C/E onernés ne sont pas indépendants, par onséquent il faut être prudent quant àl'interprétation de ette variane interne. Nous l'utilisons ependant uniquement dans l'objetifde véri�er la ompatibilité des di�érents C/E partiels entre eux. De e point de vue, le C/Emoyen dans EOLE pour l'ensemble des TLD, des positions d'irradiations et des expérienes(dates 1+2+3) est de 0.75 ± 3.2% (2σ). La position entrale, la position médiane et la positionpériphérique donnent des C/E moyens ompatibles entre eux à 2σ : respetivement 0.75 ± 5.4%,0.79 ± 5.2% et 0.71 ± 6.0%. Par ailleurs, di�érentes estimations de C/E moyens ont été établiespour voir l'impat des TLD Al2O3 (qui sont a�etés d'inertitudes importantes) et l'impat de lamesure réalisée à la date 3 dans EOLE (pour laquelle il s'est produit une panne d'enregistrementpartielle des omptages de hambre à �ssion). Il apparaît que la mesure de la date 3 reste ohé-rente ave les autres dates, e qui signi�e que la orretion de normalisation que l'on a e�etuée(en tenant ompte des dates 1 et 2) est satisfaisante. Il apparaît que l'alumine a une in�uenenotable sur le C/E moyen, mais au niveau du C/E moyen pondéré par les varianes, elle peut,par dé�nition (et 'est l'intérêt de la moyenne pondérée), être prise en ompte à sa juste mesure.Pour le réateur MINERVE, le C/E moyen au entre est de 0.72 ± 5.2% (2σ).En dé�nitive, en prenant en ompte les inertitudes totales (aléatoires et systématiques), nousretenons un rapport moyen pour EOLE de C/E ≈ 0.75 ave 15% (2σ) d'inertitudes dites expé-rimentales (qui prennent en ompte les inertitudes de mesure et les inertitudes dûes aux biaisde modélisation) ; et un rapport moyen pour MINERVE de C/E ≈ 0.72 ave 15% (2σ) d'inerti-tudes expérimentales. Bien que es C/E soient ompatibles aux inertitudes près, nous préférons203



Chapitre 9. Développement d'un shéma de alul de référene pour l'interprétation des expérienes ADAPhne pas les regrouper ar les réateurs EOLE et MINERVE sont onstitués de ombustibles trèsdi�érents.9.6.4 Comparaison alul-mesure des doses retardées dans MINERVE
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Fig. 9.35 � Comparaison alul mesure par hambre d'ionisation sur le oeur MINERVE (date1) Les résultats de mesures intégrales par hambre d'ionisation sont :� 1.375 Gy (±2.15%) à la date 1,� 1.380 Gy (±2.15%) à la date 2,� 1.383 Gy (±2.15%) à la date 3,e qui fait en moyenne 1.379 Gy. Le résultat de alul intégral est de 0.816 Gy ± 5.1%. Lerapport C/E obtenu pour la hambre d'ionisation est don de C/E=0.6 . L'inertitude assoiée àe rapport alul-mesure est évaluée par ombinaison quadratique des inertitudes d'étalonnage(σ=2.15%) et des inertitudes de onvergene statistique des simulations Monte-Carlo ; pour lealul de la dose gamma totale (σ=3%) et pour le alul des orretions de avités (respetivementétalonnage et réateur, σ=3.7% et σ=1.78%) :
uc =

√
2.152 + 32 + 1.782 + 3.72 ≈ 5.5% (9.21)Il existe une inertitude importante sur la ontribution des neutrons à la dose totale intégréepar la hambre d'ionisation qui ne permet pas d'établir ave préision une mesure absolue dela dose gamma prompte (voir �9.4.3). Cependant, la hambre d'ionisation permet de suivre ladéroissane des gamma retardés aprés la hute des barres de ontr�le alors qu'il n'y a plus deontribution neutronique (ompte tenu de la déroissane rapide des neutrons retardés). Comme204



9.7. Synthèsele montre la �gure 9.35, on observe une bonne ohérene alul-mesure aprés la hute des barres(avant que la dose mesurée ne hute en dessous de la limite de détetion de la hambre). Celapermet de quali�er les aluls de débits de dose gamma retardés par les résultats expérimentaux.En e�et, le rapport alul-mesure de la dose gamma retardée intégrée depuis l'instant de la hutedes barres jusqu'à l'instant ou le signal est trop faible pour être mesuré donne C/E=0.88. Nousretenons un rapport C/E=0.88 ± 5.5% (1σ) pour la dose due aux gamma retardés.9.7 SynthèseLes omparaisons alul-mesure de dose gamma sur les réateurs EOLE et MINERVE pré-sentent des C/E de respetivement 0.75 ± 7.5% (1σ) et 0.72 ± 7.5% (1σ). Ces résultats sont om-patibles entre eux. Par ontre ils ne sont pas ompatibles ave C/E=1 et un niveau de on�anede 95% (2σ). Nous en déduisons l'existene d'un biais systématique des aluls d'éhau�ementd'environ 27%. Le alul minimise systématiquement la mesure, e qui peut s'interpréter ommeun manque de données d'émission photonique dans les bibliothèques de données nuléaires.La omparaison alul-mesure de l'éhau�ement retardé réalisée sur le réateur MINERVEprésente un C/E de 0.88 ± 5.5 % (1σ). La sous-estimation du alul est moins importante,presque ompatible ave un niveau de on�ane de 95%.A�n de mener à bien les études de transposition au ÷ur RJH du hapitre suivant, nousretenons les valeurs de omparaison alul-mesure du ÷ur Uranium MINERVE :� C/E = 0.72 ± 7.5% (1σ) pour l'éhau�ement gamma total� C/E = 0.88 ± 5.5% (1σ) pour l'éhau�ement gamma retardé.
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHL'objetif des expérimentations ADAPh est de quali�er les aluls d'éhau�ements gammaréalisés au niveau des dispositifs expérimentaux du RJH. Les expérienes ADAPh réalisées dansle réateur MINERVE ont montré un biais systématique C/E=0.72 ± 15% (2σ). Dans quellesonditions peut-on transposer e biais systématique aux résultats de aluls réalisés pour le RJH?Quelle est la rédution d'inertitude apportée par es expérienes ?Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de base présentées dans e hapitre four-nissent un adre logique pour l'analyse des expérienes intégrales menées dans le réateur MI-NERVE et leur interprétation vis à vis du réateur RJH. Cependant, du fait des launes dansles bibliothèques de données d'émissions photoniques, de l'absene d'informations onernant lesinertitudes assoiées aux données présentes, et surtout vu le nombre limité de résultats d'ex-périenes intégrales dont nous disposons, il paraît déliat de mettre en ÷uvre une méthodologied'ajustement stritement onforme à elle utilisée généralement pour les données neutroniques.Dans e ontexte, nous allons dé�nir un jeu de maro-paramètres (intermédiaires entre les para-mètres mirosopiques et les grandeurs intégrales) ave leurs inertitudes assoiées a�n d'établirun adre d'étude optimal pour la résolution de e problème d'ajustement photonique.10.1 Inertitudes systématiques et aléatoiresLes données nuléaires de base désignent un ensemble de paramètres élémentaires utiliséspour les modèles dérivant les phénomènes nuléaires. Ces paramètres sont issus de mesures quidonnent un résultat ave une ertaine préision. Les données mesurées, notées {xi}i=1...n, sonta�etées par des erreurs expérimentales dont les inertitudes et orrélations sont dérites par lamatrie de variane-ovariane (notée Σx) :
Σx =

〈
δxi, δx

t
j

〉 (10.1)ave δxi = xi−x où x désigne la valeur d'expérane mathématique prise par la variable aléatoire
X. Si les erreurs sur les données (notées δxi) étaient exlusivement d'origine statistique, elles neseraient pas orrélées et la matrie Σx serait diagonale :

Σx = δij · V ar
(
xi

) (10.2)ave δij le symbole de Kroneker. Mais il existe des erreurs dites "systématiques" qui, ontraire-ment aux erreurs "statistiques", sont ommunes à tout un jeu de données mesurées : par exempleles erreurs sur le bruit de fond, les erreurs de normalisation du �ux ou de alibration du déteteur,'est à dire des erreurs sur un fateur multipliatif ommun à toutes les données. Généralement esont es erreurs systématiques, ommunes à plusieurs données, qui aratérisent les orrélationsentre les données. Les termes non diagonaux de la matrie de ovariane viennent surtout dutraitement non linéaire des données diretement mesurées (déonvolution des setions e�aes àpartir des taux de réations mesurés). Remarquons en�n que les matries de ovariane sont desmatries symétriques et stritement dé�nies positives (f [38℄ et [146℄).10.2 Prinipe des études de sensibilitéDans le adre de la physique des réateurs, l'analyse de sensibilité désigne l'étude systématiquedes e�ets des variations de ertains paramètres de base notés X (setions e�aes, densitésatomiques, géométrie du système, . . .) sur les grandeurs intégrales notées Y qui aratérisent le208



10.2. Prinipe des études de sensibilitéréateur (Ke�, puissane, indies de spetres, éhau�ements, et. . .). Le prinipe des analyses desensibilité est de reherher une expression linéaire du type :
δY =

∑

i

( ∂Y

∂Xi

)
δXi (10.3)On appelle oe�ient de sensibilité de la grandeur intégrale Y au paramètre Xi, l'expressionsuivante :

Si =
∂Y

∂Xi
(10.4)Les oe�ients de sensibilité sont d'un grand intérêt pour la ompréhension physique des phéno-mènes et les analyses paramètriques. Les oe�ients de sensibilités permettent également de relierles inertitudes des données de base aux inertitudes sur les paramètres intégraux, à onditiontoutefois de disposer d'une matrie de variane-ovariane des inertitudes sur les paramètres

Xi :
ΣY

(
Y

)
= StΣXS =

∑

i,j

∂Y

∂Xi

∂Y

∂Xj
ΣXi,j

(10.5)ave ΣY la matrie de variane-ovariane des grandeurs intégrales Y et ΣX la matrie devariane-ovariane des paramètres Xi. Il existe deux méthodes pour le alul des sensibilités :l'une est basée sur la théorie des perturbations et l'autre est le résultat de aluls direts.10.2.1 Méthode des perturbationsLe prinipal intérêt de la théorie des perturbations appliquée à la physique des réateurs, 'estd'e�etuer des analyses de sensibilité : 'est à dire que l'on herhe à déterminer l'e�et d'unemodi�ation de ertains paramètres de base du système sur l'état global du réateur. La théoriedes perturbations se aratérise notamment par l'introdution d'une équation dite "adjointe"assoiée à l'équation "direte" du problème. La théorie montre qu'à partir des équations direteet adjointe du problème non perturbé et de l'équation direte du problème perturbé au premierordre, il est possible de déterminer l'expression des oe�ients de sensibilité de façon simple etune fois pour toute (quel que soit la perturbation envisagée). Ainsi, les prinipaux problèmestraités en physique des réateurs peuvent être lassés en deux atégorie :� la théorie des perturbations standard (TPS) qui s'intéresse aux perturbations de l'équationdu bilan neutronique (perturbation de la valeur propre ritique Ke�) ;� la théorie des perturbations généralisée (TPG) qui s'intéresse aux perturbations d'une fon-tionnelle linéaire du �ux diret ('est la as d'un taux de réation) ou d'une fontionnellebilinéaire des �ux diret et adjoint ('est le as de la réativité).Nous ne développons pas davantage es deux théories : le leteur peut se reporter à l'abondantelittérature existante sur le sujet qui est résumé dans la référene [147℄. Nous présentons ii unaspet partiulier (qui nous intéresse davantage) de la théorie des perturbations ave un exempled'analyse de sensibilité dans le domaine de la propagation des photons (as des système avesoure). Le �ux photonique est solution de l'équation de Boltzmann (équation direte du problèmenon perturbé) :
MγΦγ = S(n→γ) (10.6)209



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJH'est une équation non homogène où Mγ est l'opérateur de Boltzmann pour le transport desphotons et S(n→γ) est la soure photonique qui résulte des réations neutroniques. La soure
S(Eγ , r) des photons d'énergie Eγ au point de l'espae r s'exprime ainsi :

S(Eγ , r) =
∑

k

∫
Σk(En) · fk(En → Eγ) · Φn(En, r)dEn (10.7)ave Φn(En, r) le �ux de neutrons d'énergie En au point r, Σk la setion e�ae marosopiquede la réation neutronique k produisant des photons ; fk(En → Eγ) la fontion de distributionen énergie des photons issus de la réation neutronique de type k à l'énergie des neutrons En.Si l'on onsidère l'éhau�ement photonique H i

γ d'un matériau i, il s'exprime dans la grandeurKerma :
H i

γ =
〈
Ki

γ ,Φγ

〉 (10.8)ave Ki
γ le fateur de Kerma du matériau i (ave <,> désignant l'intégration sur l'espae desphases). L'éhau�ement ainsi exprimé est une fontionnelle linéaire du �ux photonique. Pour unevariation δS de la soure, nous érivons le problème diret perturbé :

Mγ

(
Φγ + δΦγ

)
= S(n→γ) + δS(n→γ) (10.9)Nous pouvons dé�nir, de façon lassique, un opérateur adjoint M∗

γ qui se aratérise par lapropriété suivante : pour tout veteur u et v de l'espae des phases, 〈
u,Mv

〉
=

〈
M∗u, v

〉 ; etl'on dé�nit le �ux adjoint Φ∗
γ,i et l'équation adjointe au problème non perturbé par :

M∗
γ Φ∗

γ,i = Ki
γ (10.10)A partir de l'équation du problème diret perturbé, on multiplie par le �ux ajoint et on intègresur l'espae des phases pour obtenir :

〈
Φ∗

γ,i,MγΦγ

〉
+

〈
Φ∗

γ,i,MγδΦγ

〉
=

〈
Φ∗

γ,i, S(n→γ)

〉
+

〈
Φ∗

γ,i, δS(n→γ)

〉 (10.11)qui s'érit enore :
〈
Φ∗

γ,i,
(
MγΦγ − S(n→γ)

)〉
+

〈
M∗

γΦ∗
γ,i, δΦγ

〉
=

〈
Φ∗

γ,i, δS(n→γ)

〉 (10.12)Le premier terme à gauhe est zéro et le deuxième terme à gauhe orrespond à δH i
γ , par onsé-quent nous obtenons les oe�ients de sensibilité de l'éhau�ement de la forme :

δH i
γ =

〈
Φ∗

γ,i, δS(n→γ)

〉 (10.13)L'inonvénient majeure de ette méthode, 'est qu'elle exige l'utilisation de odes de alul et dedonnées nuléaires de base spéi�quement développés pour ette appliquation. Il va de soi queela représente un investissement de alul non négligeable.210



10.3. Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de base10.2.2 Méthode direteLa méthode direte onsiste à perturber diretement un des paramètres impliqués et à alulerl'impat de ette modi�ation sur la grandeur intégrale étudiée. Cette méthode simple peutêtre mise en ÷uvre à l'aide de n'importe quel ode de alul résolvant l'équation du transportdes partiules et ne néessite auune autre modi�ation que elle du paramètre d'entrée. Laprinipale di�ulté de ette méthode, toutefois, 'est qu'il faut envisager autant de aluls quede paramètres à perturber. L'utilisation de odes déterministes pourrait alors être reommandéea�n de minimiser les temps de alul ; mais dans le adre de notre étude, nous avons le souis d'êtreau plus prohe des données nuléaires de base, 'est à dire d'e�etuer des études "sans auuneapproximation" ave des odes de simulations stohastiques utilisant la méthode de Monte-Carlo.Les études de sensibilité e�etuées à l'aide de simulations Monte-Carlo doivent le plus souventfaire intervenir des tehniques de biaisage spéi�ques a�n d'aélérer la onvergene stohastiquedes résultats. Les études de sensibilités que nous avons réalisées sont toutes e�etuées à l'aidede ode de Monte-Carlo (MCNP et TRIPOLI4) dont les simulations sont basées sur des modèlesnon analogues ave rédution de variane (voir hapitre 1).10.3 Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de baseL'évaluation des données nuléaires de base est un proessus d'ajustement omplexe qui im-plique l'analyse des résultats de mesures provenant d'expérienes dites di�érentielles ou intégraleset des résultats obtenus par la modélisation de es expérienes [148℄ [149℄ [150℄. Nous verronsque la formulation de Bayes o�re un adre logique à l'évaluation et à l'ajustement des donnéesnuléaires de base : elle montre omment une onnaissane a priori (un �hier de données exis-tant) peut être réatualisée ave une nouvelle information (des nouvelles mesures). En�n, nousdé�nirons la notion de représentativité et présenterons les études de représentativité en tant quedomaine d'appliquation des études d'ajustement.10.3.1 Formulation BayesienneLes paramètres mirosopiquesLes paramètres mirosopiques désignent les valeurs élémentaires utilisées pour les modèlesdérivant les phénomènes physiques. Ces paramètres sont obtenus par des expérienes di�éren-tielles. Les paramètres mirosopiques, déterministes mais inonnus sont les paramètres à estimer.Notons {Xi}i=1...I le veteur des paramètres mirosopiques qui désigne dans notre as les don-nées nuléaires de base utilisées. Une onnaissane a priori des paramètres mirosopiques estontenue dans la bibliothèque des données nuléaires de base utilisée et représentée par le ve-teur {X0
i }i=1...I . La matrie arrée de variane-ovariane assoiée à {X0

i } est supposée onnueet notée ΣX0 .Prinipe d'entropie maximumLe prinipe du maximum d'entropie14 justi�e que si seules la meilleure valeur (la moyenne) etl'erreur quadratique moyenne (l'éart-type) sont données, la distribution de probabilité optimalepour une nouvelle inférene est la gaussienne orrespondante (f [152℄).14Il s'agit du onept d'entropie d'information introduit par Shannon (1948) [151℄ en tant que mesure del'indétermination d'une distribution de probabilité. L'entropie d'information S d'une distribution ontinue deprobabilité p(x) est dé�nie par : S = −
R

p(x) ln(p(x))dx 211



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHLe veteur aléatoire des paramètres mirosopiques {X} se aratérise par la onnaissane quel'on a a priori de son espérane E(X) = X0 et de sa matrie de variane-ovariane ΣX0 . Paronséquent, en vertu du prinipe fondamental d'entropie maximum, la distribution gaussienneest la distribution de probabilité la plus probable pour dérire le aratère statistique de eveteur aléatoire. Suivant e prinipe, la distribution a priori de X sahant X0 (et sa matrie deovariane assoiée ΣX0) s'érit :
P

(
X

∣∣∣X0
)

=
(
2π

)− I
2 |ΣX0 |− 1

2 · exp
(
− 1

2
(X − X0)tΣ−1

X0(X − X0)
) (10.14)Les paramètres observablesGénéralement les paramètres observables sont des grandeurs intégrales. Ii intégral signi�edépendant de nombreux phénomènes élémentaires et aratéristique d'un état global du système.Les paramètres du réateur ou bien les quantités mesurées dans un réateur par exemple sont desquantités dites intégrales. Désignons par {Yj}j=1...J le veteur des quantités intégrales mesurées.Par hypothèse, la valeur "vraie" notée Y des quantités intégrales observables peut être estimée àpartir de modèles qui s'appuient sur la onnaissane véritable notée X des paramètres miroso-piques. Cela signi�e qu'il existe une relation fontionnelle du type Y = f(X). Une onnaissane apriori des valeurs du veteur des observables Y est donnée par le veteur noté {Y 0
j }j=1...J qui estle résultat d'une expériene de mesure et auquel est assoié une matrie de variane-ovarianenotée ΣY 0 . Remarquons que l'on a toutes les hanes d'observer Y 0 6= f(X0) (sinon l'ajustementne serait plus à faire).Le prinipe du maximum de vraisemblaneLa vraisemblane d'obtenir es valeurs Y 0 à partir des vraies valeurs du veteur des para-mètres X est donnée par la fontion de vraisemblane :

P
(
Y 0

∣∣∣X,X0
)

=
(
2π

)−J
2 |ΣY 0 |− 1

2 · exp

(
− 1

2

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

)) (10.15)Le prinipe du maximum de vraisemblane reommande de prendre la valeur du paramètre quimaximise la fontion de vraisemblane.La méthode de BayesLe théorème de Bayes, dans sa forme la plus simple, s'énone à l'aide des probabilités ondi-tionnelles omme suit :
P

(
A

∣∣∣BC
)

=
P

(
B

∣∣∣AC
)
P

(
A

∣∣∣C
)

P
(
B

∣∣∣C
) (10.16)La formulation bayesienne peut être résumée de la sorte :a posteriori ∝ vraisemblane × a priorievidene (10.17)'est à dire que la distribution a posteriori des paramètres mirosopiques, qui est la distributionque l'on reherhe, est donnée par le produit de la distribution a priori de es paramètres et de212



10.3. Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de basela fontion de vraisemblane des nouvelles données expérimentales ; si l'on pose A = X, B = Y 0et C = X0, on a :
P

(
X

∣∣∣Y 0,X0
)

= constante · P
(
X

∣∣∣X0
)
· P

(
Y 0

∣∣∣X,X0
) (10.18)et don :

P
(
X

∣∣∣Y 0,X0
)

∝ exp

{
− 1

2

[(
X − X0

)t
Σ−1

X0

(
X − X0

)
+

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

)]} (10.19)Le produit de deux distributions de lois normales est une distribution de loi normale si bien quela distribution de probabilité a posteriori suit une loi normale et s'érit enore :
P

(
X

∣∣∣X∗
)

∝ exp

{
− 1

2

(
X − X∗

)t
Σ−1

X∗

(
X − X∗

)} (10.20)ave X∗ le meilleur estimateur de X, 'est à dire le veteur le plus probable de la distributionde probabilité a posteriori, ou enore elui qui maximise la vraisemblane a posteriori. La maxi-misation de ette fontion exponentielle (equation 10.19) équivaut à la minimisation d'un χ2généralisé :
χ2 ≡

(
X − X0

)t
Σ−1

X0

(
X − X0

)
+

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

)
= minimum (10.21)Les équations 10.20 et 10.19 expriment deux distributions de probabilité a posteriori qui sontéquivalentes et que l'on peut égaliser. Les arguments des exponentielles sont alors égaux à unfateur de normalisation prés :

(
X −X∗

)t
Σ−1

X∗

(
X −X∗

)
+ Z =

(
X −X0

)t
Σ−1

X0

(
X −X0

)
+

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

)(10.22)où Z représente la onstante de normalisation de la relation de Bayes (indépendante de X0).10.3.2 Analyse du problème d'ajustementMinimisation d'un ritère ompositeRemarquons que la solution de e problème de minimisation doit réaliser un ompromis entreune �délité aux données mesurées, représentée par la minimisation du terme (Y 0−Y (X))tΣ−1
Y 0(Y

0−
Y (X)), et une �délité à une information a priori, représentée par la minimisation du terme
(X −X0)tΣ−1

X0(X −X0). Plusieurs méthodes existent pour trouver la solution de e problème deminimisation.Fidélité aux données observablesLa solution du problème pourrait être elle du maximum de vraisemblane (la vraisemblaneétant la distribution dans laquelle la variable Y prend sa valeur observée Y 0 et le paramètre Xdevient la variable) :
X∗ = max

X
P

(
Y 0

∣∣∣X,X0
) (10.23)213



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHDans le as partiulier où ette distribution P
(
Y 0

∣∣∣X,X0
) est gaussienne, la solution du maxi-mum de vraisemblane devient :

X∗ = min
X

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

) (10.24)qui est la solution des moindres arrés (pondérés par la matrie de variane-ovariane Σ−1
Y 0). Lasolution des moindres arrés minimise le arré de l'erreur entre le modèle Y (X) et les données

Y 0 et en e sens elle proure une grande �délité aux données observées Y 0. Mais le problème estde savoir quelle on�ane aorder à la solution obtenue par ette méthode, sahant que l'on nedispose généralement que de peu de résultats d'expérienes et que es observations sont bruitées.Fidélité aux données a prioriUne alternative au maximum de vraisemblane est de hoisir une solution qui à la fois maxi-mise la vraisemblane et appartient à une lasse de solutions physiquement aeptables. La ré-gularisation onsiste à pénaliser ertains hoix (ou à renforer ertaines propriétés souhaitables)qui résument notre onnaissane a priori de la solution [153℄ [154℄. Dans le adre Bayesien, leterme de régularisation se justi�e omme une distribution de probabilité a priori.10.3.3 Formulation linéaireL'hypothèse linéaireSupposons que Y est une fontion linéaire de X. On développe Y en série de Taylor tronquéeau premier ordre autour de sa valeur moyenne X0. X0 onvient ii ar 'est le meilleur estimateura priori de la valeur exate X.
Y (X) = Y (X0) + SY · (X − X0) (10.25)où SY désigne la sensibilité des paramètres intégraux par rapport aux paramètres mirosopiques :

(SY )j,i =
( ∂Yj

∂Xi

)

X=X0
(10.26)Solution de Bayesl'hypothèse supplémentaire de linéarité de la fontionnelle f reliant les paramètres observablesaux paramètres mirosopiques permet de trouver une solution expliite au problème d'inféreneBayesienne. En substituant l'équation 10.25 dans l'équation 10.22, il vient :

(
X − X∗

)t
Σ−1

X∗

(
X − X∗

)
+ Z =

(
X − X0

)t
Σ−1

X0

(
X − X0

)
+

[
Y 0 − Y

(
X0

)
− SY

(
X − X0

)]t
Σ−1

Y 0

[
Y 0 − Y (X0) − SY

(
X − X0

)] (10.27)214



10.3. Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de baseEn posant X − X0 = X −X∗ + X∗ −X0 dans l'équation 10.27 et en réarrangeant les termes, ilvient :
(
X − X∗

)t
Σ−1

X∗

(
X − X∗

)
+ Z =

(
X − X∗

)t(
Σ−1

X0 + St
Y Σ−1

Y 0SY

)(
X − X∗

)

+
(
X − X∗

)t
[(

Σ−1
X0 + St

Y Σ−1
Y 0SY

)(
X∗ − X0

)
− St

Y Σ−1
Y 0

(
Y 0 − Y (X0)

)]

+

[(
X∗ − X0

)t(
Σ−1

X0 + St
Y Σ−1

Y 0SY

)
−

(
Y 0 − Y (X0)

)t
Σ−1

Y 0SY

](
X − X∗

)

+
(
X∗ − X0

)t
Σ−1

X0

(
X∗ − X0

)

+

[

Y 0 − Y (X0) − SY

(
X∗ − X0

)]t
Σ−1

Y 0

[

Y 0 − Y (X0) − SY

(
X∗ − X0

)] (10.28)Comme ette équation doit être véri�ée pour tout X, on égalise les termes quadratiques, li-néaires et onstants en (X − X∗). Les termes quadratiques permettent d'obtenir l'équation deBayes donnant l'expression de la matrie de variane-ovariane a posteriori ΣX∗ , les termes li-néaires permettent d'obtenir l'équation de Bayes donnant l'expression du veteur des paramètresa posteriori X∗, et les termes onstants donnent une expression appellée "Khi-deux bayésien".Expression de la matrie de ovariane a posterioriL'égalisation des termes quadratiques de l'équation 10.28 donne l'expression de la matrie deovariane ajustée :
Σ−1

X∗ = Σ−1
X0 + St

Y Σ−1
Y 0SY (10.29)que l'on exprime enore :

ΣX∗ =
[
I + ΣX0St

Y Σ−1
Y 0SY

]−1
· ΣX0 (10.30)où I représente la matrie identité. Aprés quelques manipulations algébriques, on obtient :

ΣX∗ = ΣX0 − ΣX0St
Y

(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1
SY ΣX0 (10.31)Expression des paramètres mirosopiques a posterioriL'égalisation des termes linéaires de l'équation 10.28 permet d'obtenir l'équation de Bayesdonnant l'expression du veteur des paramètres a posteriori X∗ :

(
Σ−1

X0 + St
Y Σ−1

Y 0SY

)(
X∗ − X0

)
= St

Y Σ−1
Y 0

(
Y 0 − Y (X0)

) (10.32)D'aprés l'équation 10.29, on onstate que le terme de gauhe est Σ−1
X∗ , que l'on inverse pourarriver à :

(
X∗ − X0

)
= ΣX∗St

Y Σ−1
Y 0

(
Y 0 − Y (X0)

) (10.33)que l'on réérit en utilisant l'équation 10.31 :
X∗ = X0 + ΣX0St

Y

(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y 0 − Y (X0)

) (10.34)215



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHExpression de la ohérene statistique des résultatsL'egalisation des termes onstants de l'équation 10.28 donne l'expression :
Z =

(
Y 0 − Y (X0)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X0)

)
−

(
Y 0 − Y (X0)

)t
Σ−1

Y 0SY ΣX0

[
I + ΣX0St

Y Σ−1
Y 0SY

]−1
St

Y Σ−1
Y 0

(
Y 0 − Y (X0)

) (10.35)qui se réduit à :
Z =

(
Y 0 − Y (X0)

)t(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y 0 − Y (X0)

) (10.36)
Y 0 suit une loi normale de moyenne Y et de variane ΣY 0 et Y (X0) suit une loi normale demoyenne Y et de variane SY ΣX0St

Y :
Y 0 ∼ N

(
Y ,ΣY 0

) (10.37)
Y (X0) ∼ N

(
Y , SY ΣX0St

Y

) (10.38)et par onséquent (
Y 0 − Y (X0)

)t(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y 0 − Y (X0)

) suit une loi de Khi-deuxà I degrés de libertés, ave I = dim(X), le nombre de paramètres mirosopiques :
(
Y 0 − Y (X0)

)t(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y 0 − Y (X0)

)
∼ χ2(I) (10.39)On peut ainsi dé�nir un domaine de on�ane à 100 · (1 − α)% sur X à partir de l'inégalité :

(
Y (X) − Y (X0)

)t(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y (X) − Y (X0)

)
≤ χ2

α(I) (10.40)où χ2
α(I) est la valeur pour laquelle la fontion de répartition de la loi de Khi-deux à I degrés delibertés vaut (1−α). Si le alul de Y (X) n'est pas toujours immédiat, il est également possibleet plus simple de aluler une région de on�ane pour X à partir de l'expression :

(
X − X∗

)t(
ΣX∗

)−1(
X − X∗

)
≤ χ2

α(I) (10.41)Shéma itératifL'hypothèse de linéarité entre les paramètres mirosopiques et les paramètres observablesest une approximation irréaliste. Pour obtenir une ré-estimation plus préise des paramètresmirosopiques, il est possible d'utiliser une méthode itérative : le développement de Taylorpeut être réalisé autour des estimations suessives X0, X∗,...,Xn obtenues par résolution deséquations de Bayes (10.34 et 10.31) :
Y (X) = Y (Xn) +

( ∂Yj

∂Xi

)

X=Xn
· (X − Xn) (10.42)Ce shéma est trés outeux puisqu'à haque itération, il néessite le alul de matries de sensi-bilité des paramètres intégraux vis à vis des paramètres mirosopiques réatualisés, e qui estbien souvent di�ilement réalisable dans la pratique 15.15Toutefois, en théorie, les aluls adjoints permettent de aluler des sensibilités "une fois pour toute", si bienque leur réatualisation ne devrait pas être un problème.216



10.3. Les méthodes d'ajustement des données nuléaires de base10.3.4 Formulation non linéaireD'aprés les onsidérations du paragraphe 10.3.2, il est lair que la solution doit être �déle àla fois aux données observées et aux données a priori. Le hoix de la fontionnelle régularisante aété justi�ée par l'approhe Bayésienne. Il est ependant possible de reformuler le problème avedes hypothèses trés di�érentes (voir par exemple [155℄ et [156℄). Au �nal, le problème revienttoujours à un problème de minimisation de la forme :
min
X

(
X − X0

)t
Σ−1

X0

(
X − X0

)
+

(
Y 0 − Y (X)

)t
Σ−1

Y 0

(
Y 0 − Y (X)

) (10.43)qui peut s'érire sous la forme d'un problème du maximum de vraisemblane ou des moindresarrés non linéaires généralisés :
min

Z

(
Z0 − Z(X)

)t
Σ−1

Z0

(
Z0 − Z(X)

) (10.44)ave Z =

[
X
Y

] obtenu en empilant des veteurs aléatoires indépendants X et Y (X) de loisnormales, d'espéranes inonnues X0 et Y 0 et de variane-ovariane ΣX0 et ΣY 0 onnues ; et
Z(X) =

[
X

Y (X)

]. La résolution numérique du problème des moindres arrés non linéairesgénéralisés est e�etuée généralement à l'aide de la méthode de Gauss-Newton. Il faut soulignerque la première itération de ette méthode aboutit à la solution de Bayes du modèle linéaire.10.3.5 Les études de représentativitéConsidérons un paramètre intégral {Fk}k=1:K (di�érent du paramètre Y ) et notons F 0 savaleur estimée à partir d'une onnaissane a priori des paramètres mirosopiques (notée X0) :
F 0 = F (X0). La sensibilité SF de e paramètre intégral vis à vis des paramètres mirosopiquespeut être estimée a priori :

(
SF

)

k,i
=

(∂Fk

∂Xi

)

X=X0
(10.45)La loi de propagation des inertitudes permet d'exprimer la matrie de variane-ovariane apriori de e paramètre intégral :

ΣF 0 = St
F ΣX0SF (10.46)L'ajustement réalisé à partir du paramètre intégral Y permet don d'obtenir une estimation aposteriori de la matrie de variane-ovariane de F . A partir de l'équation de Bayes 10.31 don-nant l'expression de la matrie de variane-ovariane des paramètres mirosopiques a posteriori,on e�etue le produit à gauhe et à droite respetivement par SF et St

F pour obtenir :
SF ΣX∗St

F = SF ΣX0St
F − SF ΣX0St

Y

[
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

]−1
SY ΣX0St

F (10.47)que l'on réérit en tenant ompte de la loi de propagation des inertitudes (équation 10.46) :
ΣF ∗ = ΣF 0 − SF ΣX0St

Y

[
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

]−1
SY ΣX0St

F (10.48)Cette équation permet d'exprimer un fateur de rédution d'inertitudes sur le paramètre F .L'expression de e fateur de rédution d'inertitude fait apparaître un fateur de représentativitéet la notion de représentativité. 217



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHLe fateur de représentativitéPour bien �xer les idées, supposons K = 1, I > 1, et J = 1. Le fateur de représentativité noté
R, est le fateur de orrélation entre F (X) et Y (X) sahant les inertitudes sur X. Il s'exprimeomme :

R
(
F, Y

)
=

(
St

F ΣX0SY

)

√(
St

F ΣX0SF

)(
St

Y ΣX0SY

) (10.49)La représentativité est jugée aeptable si e fateur est supérieur à une valeur seuil Rs à dé�niren fontion du niveau de on�ane que l'on veut aorder au modèle d'ajustement.Le fateur de rédution d'inertitudesLe fateur de rédution d'inertitude du paramètre intégral F est le rapport des inertitudesa posteriori sur les inertitudes a priori ; d'aprés l'équation 10.48 :
ΣF ∗

ΣF 0

= 1 −
R

(
F, Y

)2

1 + ΣY 0

/(
St

Y ΣX0SY

) (10.50)La �gure 10.1 reproduit la variation du fateur de rédution d'inertitudes (qui est le rapportdes inertitudes a posteriori sur a priori) pour di�érentes valeurs de représentativité, en fontiondu rapport des inertitudes expérimentales sur les inertitudes de alul a priori.Bien que les paramètres mirosopiques "a posteriori" n'apparaissent pas expliitement dansl'équation 10.50, pour que ette rédution d'inertitude soit e�etive, il est néessaire que F ∗ soitestimé à partir des paramètres "a posteriori" X∗ donnés par l'équation 10.34, ou que la valeuralulée a priori soit orrigée de SY · ∆X.
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJH10.4 Méthodologie d'ajustement appliquée aux paramètres ma-rosopiques de l'éhau�ement photoniqueL'éhau�ement photonique peut être déomposé en trois ontributions : l'éhau�ement dû auxphotons de �ssion prompts eγ,pr, l'éhau�ement dû aux photons de �ssions retardés à l'équilibre
eγ,ret et l'éhau�ement dû aux photons de apture (et de ralentissement inélastique) noté eγ,capt ;

eγ = eγ,pr + eγ,ret + eγ,capt (10.51)L'éhau�ement dû aux photons de �ssion prompts s'exprime par :
eγ,pr =

Z
Eγ

Z
Ω

Z
En

Z
E′

γ

Kγ

�
Eγ

�
· Φn

�
En

�
· σγ,pr

�
En, E′

γ

�
· G(

−→
r′ , E′

γ → −→r , Eγ) dEndE′

γdΩdEγ (10.52)ave Kγ le Kerma gamma du matériau onsidéré et σγ,pr

(
En, E′

γ

) qui désigne l'ensemble desprodutions photoniques par �ssions (induites par des neutrons d'énergie En) ontribuant au�ux photonique d'énergie Eγ à l'emplaement −→r du matériau onsidéré via la fontion de Green
G(

−→
r′ , E′

γ → −→r ,Eγ). En toute généralité, l'ajustement des données nuléaires onsiste en l'intro-dution d'une fontion X1(En, E′
γ) permettant d'obtenir un éhau�ement ré-estimé par :

e1
γ,pr =

Z
Eγ

Z
Ω

Z
En

Z
E′

γ

Kγ

�
Eγ

�
· Φn

�
En

�
·
h
X1

�
En, E′

γ

�
· σγ,pr

�
En, E′

γ

�i
· G dEndE′

γdΩdEγ (10.53)Le faible nombre de données intégrales dont nous disposons ne nous permet pas d'évaluer
X1

(
En, E′

γ

) de façon générale, aussi nous allons reherher X1 sous forme d'une onstante detelle sorte que :
e1
γ,pr = X1 · eγ,pr (10.54)Cette démarhe simpli�atrie nous permet d'envisager une ré-estimation - non pas des donnéesmirosopiques ; mais de l'éhau�ement prompt marosopique. Evidemment, X1 est a prioridépendant de la on�guration de alul de l'éhau�ement. Par un raisonnement analogue sur leséhau�ements retardés et dûs aux aptures, nous exprimons l'éhau�ement total sous la forme :

eγ = X1 · eγ,pr + X2 · eγ,ret + X3 · eγ,capt (10.55)Atuellement, l'éhau�ement se alule en prenant :
X1 = X0

1 = 1 (10.56)
X2 = X0

2 = 1 (10.57)
X3 = X0

3 = 1 (10.58)En utilisant la méthodologie d'ajustement préédemment dérite (f �10.3), nous allons ré-évalueres oe�ients sur la base des mesures intégrales ADAPh :� éhau�ement gamma total mesuré dans MINERVE : C/E=0.72 ± 7.5% (1σ)� éhau�ement gamma retardé mesuré dans MINERVE : C/E=0.88 ± 5.5% (1σ)On remarque que ompte tenu du modèle utilisé, eγ,pr, eγ,ret et eγ,capt orrespondent respetive-ment aux sensibilités de l'éhau�ement à nos paramètres d'ajustement X1, X2 et X3 :
eγ,pr =

∂eγ

∂X1

∣∣∣
X0

1

(10.59)
eγ,ret =

∂eγ

∂X2

∣∣∣
X0

2

(10.60)
eγ,capt =

∂eγ

∂X3

∣∣∣
X0

3

(10.61)220



10.4. Méthodologie d'ajustement appliquée aux paramètres marosopiques...En reprenant l'évaluation d'inertitude "a priori" du �5.3.3, nous adoptons les inertitudes "apriori" suivantes sur X1, X2 et X3 :� X0
1 = 1± 19.4% (1σ)� X0
2 = 1± 15.0% (1σ)� X0
3 = 1± 26.1% (1σ)ar

u(eγ) =

√
( ∂eγ

∂X1

)2
· u2(X1) +

( ∂eγ

∂X2

)2
· u2(X2) +

( ∂eγ

∂X3

)2
· u2(X3) (10.62)d'où l'on déduit :

u(X1) =

u
(
eγ

)
u(X2) = 0
u(X3) = 0

(
∂eγ

∂X1

) (10.63)
u(X2) =

u
(
eγ

)
u(X1) = 0
u(X3) = 0(
∂eγ

∂X2

) (10.64)
u(X3) =

u
(
eγ

)
u(X1) = 0
u(X2) = 0

(
∂eγ

∂X3

) (10.65)C'est à dire que si l'on se plae à l'équilibre des émissions retardées, les oe�ients de sensibilitésde l'éhau�ement gamma au entre de MINERVE sont :
( ∂eγ

∂X1

)
= 0.4128 (10.66)

( ∂eγ

∂X2

)
= 0.3000 (10.67)

( ∂eγ

∂X3

)
= 0.2874 (10.68)A partir de es sensibilités et de l'estimation d'inertitude a priori du �5.3.3, on déduit :

u(X1) ≈
0.08

0.4128
≈ 19.4% (10.69)

u(X2) ≈
0.045

0.3
≈ 15.0% (10.70)

u(X3) ≈
0.075

0.2874
≈ 26.1% (10.71)Le problème d'ajustement s'érit :

X∗ = min
X

[
(Y 0 − Y (X))t · Σ−1

Y 0 · (Y 0 − Y (X)) + (X0 − X)t · Σ−1
X0 · (X0 − X)

] (10.72)ave Y 0 qui désigne les deux mesures intégrales réalisées sur MINERVE :
Y 0 =

(
Y 0

1

Y 0
2

) (10.73)221



Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHoù Y 0
1 et Y 0

2 désignent respetivement l'éhau�ement gamma total et l'éhau�ement gamma re-tardés mesurés. Les inertitudes assoiées à es mesures prennent en ompte de façon quadratiqueles inertitudes expérimentales et les biais de modélisation ; la matrie de variane-ovariane as-soiée s'érit a priori :
ΣY 0 =

(
σ2(Y 0

1 ) 0
0 σ2(Y 0

2 )

) (10.74)
X désigne les paramètres mirosopiques à ré-estimer :

X =




X1

X2

X3



 (10.75)où X0 et X∗ désignent respetivement les valeurs a priori et a posteriori du veteur des para-mètres. La matrie de ovariane de X s'érit a priori :
ΣX0 =




σ2(X0

1 ) 0 0
0 σ2(X0

2 ) 0
0 0 σ2(X0

3 )



 (10.76)En�n, Y (X) désigne les grandeurs intégrales alulées à partir des paramètres X, destinées àêtre omparées aux grandeurs mesurées Y 0. La sensibilité de la grandeur intégrale Y (X) parrapport au paramètre X s'érit :
SY =
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 (10.77)En linéarisant Y (X) = Y (X0) + SY · (X − X0), la solution de e problème est donnée par leséquations :
{

X∗ = X0 + ΣX0St
Y

(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1(
Y 0 − Y (X0)

)

ΣX∗ = ΣX0 − ΣX0St
Y

(
SY ΣX0St

Y + ΣY 0

)−1
SY ΣX0

(10.78)Les solutions numériques obtenues sont présentées dans le tableau 10.1.Tab. 10.1 � Composantes a priori et a posteriori (ré-estimées) de l'éhau�ement gamma dansle réateur MINERVE et inertitudes (1σ) assoiées (L'éhau�ement total Y1(X) résultant desvaleurs a priori des paramètres a été arbitrairement normalisé à 1).Paramètre Valeur a priori Inertitude a priori Valeur a posteriori Inertitude a posteriori
X1 1 19.4% 1.2264 13.5%
X2 1 15.0% 1.1278 5.1%
X3 1 26.1% 1.3227 16.5%

Y1(X) 1 12.5% 1.2344 6.4%222



10.5. Méthode générale de ré-évaluation des éhau�ements gamma dans le RJH10.5 Méthode générale de ré-évaluation des éhau�ements gammadans le RJHPour pouvoir appliquer ette orretion, nous devons véri�er que la représentativité des ex-périenes vis à vis de la on�guration RJH est aeptable. L'éhau�ement total dans le RJHs'exprime par :
erjh
γ = X1 · erjh

γ,pr + X2 · erjh
γ,ret + X3 · erjh

γ,capt (10.79)Le veteur de sensibilité est don :
Srjh

Y =
(∂erjh

γ
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∣∣∣
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∂X3

∣∣∣
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3

)
=

(
erjh
γ,pre

rjh
γ,rete

rjh
γ,capt

) (10.80)L'étude de représentativité pour le RJH onsiste à déterminer la orrélation R entre les veteursde sensibilités Srjh
Y et Sminerve

Y . Mathématiquement, il n'existe pas de règles strites permettantde dé�nir le seuil de représentativité d'une façon universelle. Aussi, nous avons estimé qu'unevaleur aeptable pour e seuil est Rs = 0.99 ; e hoix sera justi�é a posteriori par les résultatsprésentés dans le paragraphe �10.5.2.10.5.1 Etudes de sensibilités pour di�érents dispositifs et di�érentes on�-gurationsLes études d'éhau�ements gamma dans le RJH que nous présentons portent sur les dis-positifs houa isolés et les dispositifs houa groupés (f �4.3.8) plaés en di�érentes positionsradiales du entre à la périphérie du ÷ur (voir �gure 10.2). Quatre dispositifs houa isolés sontétudiés : "CI1" désigne un houa isolé plaé au entre parmis les assemblages de la premièreouronne, "CI2" un houa isolé de la deuxième ouronne, "CI3a" et "CI3b" deux houa isolésde la troisième ouronne (l'un à proximité de l'éran Ziraloy, l'autre à proximité du ré�eteurBeryllium). De la même manière, "CG1", "CG2" et "CG3" désignent respetivement les houagroupés de la première, deuxième et troisième ouronne. Les éhau�ements sont déterminés auentre axial du ÷ur, au niveau d'un milieu homogénéisé onstitué du aloporteur NaK et d'unéhantillon de matériau en inox dans haun des dispositifs. Dans le as des houa groupés,on distingue les trois portes éhantillons par les dénominations "A", "B" et "C" ; si rien n'estpréisé, il s'agit d'un résultat moyen sur "A","B" et "C". Nous allons étudier l'ensemble des esdispositifs suessivement dans la on�guration où auune barre de ontr�le en Hafnium n'estinsérée et dans la on�guration où toutes les barres en Hafnium sont insérées. Dans e dernieras, nous examinerons aussi les onditions d'éhau�ements gamma au niveau d'une barre deontr�le en Hafnium plaé dans l'assemblage entral.
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJH

Fig. 10.2 � Con�guration du ÷ur RJH et dispositifs étudiés pour la ré-estimation des éhauf-fements gamma
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10.5. Méthode générale de ré-évaluation des éhau�ements...Cas des dispositifs Choua isolésLes tableaux 10.3 et 10.2 fournissent les résultats d'études de sensibilités des éhau�ementsgamma dûs aux émissions prompts pour les on�gurations barrées et non barrées. Pour MI-NERVE, les ontributions relatives à la dose gamma sont alulées dans un volume d'air situé auentre axial du ÷ur, à l'intérieur du dispositif d'irradiation des TLD (désigné par "CAC", 'està dire la Canne d'Aluminium au Centre radial du ÷ur). Nous avons véri�é que pour un même�ux photonique, la réponse d'éhau�ement relative au domaine d'énergie des photons inidentsalulée dans l'air est représentative de l'ensemble des matériaux de faibles numéros atomiques(C, Al, Fe, ...), et en partiulier du matériau homogène (NaK+Inox) dans lequel on alule leséhau�ements des dispositifs du RJH (ette orrélation des fontions réponses d'éhau�ementdes matériaux de faibles numéros atomiques a déjà été mise en évidene au �3.3.5). Dans MI-NERVE, les doses gamma et neutron spéi�ées orrespondent aux doses moyennes intégrées parles TLD, déterminées par alul. Dans es deux tableaux, on remarque que :� Les prinipaux isotopes ontribuant à l'éhau�ement gamma des dispositifs sont : U235(par �ssions et aptures), U238 (par aptures et di�usions inélastiques) et Al (par di�usionsinélastiques et aptures).� Il existe une nette di�érene de ontribution des aptures de U238 à l'éhau�ement entre leRJH et MINERVE (respetivement 7% et 25%). Cela vient des di�érenes d'enrihissementen U235 : dans la zone expérimentale de MINERVE, les rayons ombustibles sont enrihisà 3% tandis que dans le RJH l'enrihissement du ombustible est de 20%. Pour une mêmemasse de U235, il y a don environ 8 fois plus de U238 dans MINERVE que dans RJH,e qui explique que la ontribution relative de U238 à l'éhau�ement soit plus importantedans MINERVE que dans RJH.� Lorsque les barres de Hafnium sont insérées, les émissions gamma par apture du Hafniumontribuent jusqu'à 11% de l'éhau�ement gamma prompt des dispositifs.Tab. 10.2 � Ehau�ement gamma, éhau�ement neutronique, éhau�ement total et ontribu-tions isotopiques à l'éhau�ement gamma des dispositifs houa isolés plaés de la première àla troisième ouronne du ÷ur RJH U3Si2 à 27% (Con�guration toutes barres de ontr�le enHafnium non-insérées)Réateurs MINERVE 10 W RJH ombustible U3Si2 (27% U5) 100 MWDispositifs CAC CI1 CI2 CI3a CI3b
Contrib.isot.éh
.γ U235 57.0% 71.1% 71.5% 69.8% 70.6%U238 24.5% 6.7% 6.5% 6.3% 6.3%Al 5.2% 7.7% 8.1% 8.9% 8.9%Fe 1.4% 4.0% 4.1% 4.2% 4.3%Cr 0.6% 1.4% 1.4% 1.5% 1.5%Zr 3.7% 0.3% 0.3% 0.6% 1.2%Mo 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%Hf 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%Be 0.0% 0.0% 0.1% 0.3% 0.2%Reste 7.7% 8.8% 8.0% 8.5% 7.0%Total 100% 100% 100% 100% 100%Eh. (γ) (W/g) 8.22E-7 9.4 8.4 6.4 5.3Eh. (n) (W/g) 9.17E-8 0.5 0.4 0.3 0.3Eh. tot. (W/g) 9.14E-7 9.9 8.8 6.7 5.6Contribution (n/tot) 10.0% 4.8% 4.8% 4.8% 4.7%
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHTab. 10.3 � Ehau�ement gamma, éhau�ement neutronique, éhau�ement total et ontribu-tions isotopiques à l'éhau�ement gamma des dispositifs houa isolés plaés de la première àla troisième ouronne du ÷ur RJH U3Si2 à 27% (Con�guration toutes barres de ontr�le enHafnium insérées)Réateurs MINERVE 10 W RJH ombustible U3Si2 (27% U5) 100 MWDispositifs CAC CI1 CI2 CI3a CI3b
Contrib.isot.éh
.γ U235 57.0% 65.0% 65.1% 65.7% 64.8%U238 24.5% 7.2% 7.0% 6.9% 6.5%Al 5.2% 6.7% 7.0% 8.1% 8.1%Fe 1.4% 4.5% 4.2% 4.4% 4.6%Cr 0.6% 1.6% 1.4% 1.7% 1.6%Zr 3.7% 0.3% 0.1% 0.9% 1.5%Mo 0.0% 0.0% 0.0% 0.1% 0.1%Hf 0.0% 10.3% 10.9% 9.5% 8.3%Be 0.0% 0.0% 0.1% 0.5% 0.2%Reste 7.7% 4.4% 4.2% 2.1% 4.3%Total 100% 100% 100% 100% 100%Eh. (γ) (W/g) 8.22E-7 10.7 9.6 7.8 6.6Eh. (n) (W/g) 9.17E-8 0.6 0.5 0.4 0.3Eh. tot. (W/g) 9.14E-7 11.3 10.1 8.1 6.9Contribution (n/tot) 10.0% 5.0% 5.0% 4.8% 4.9%Cas des dispositifs Choua groupésLes tableaux 10.5 et 10.4 fournissent les études de sensibilités de l'éhau�ement gamma dûaux émissions promptes dans les dispositifs houa groupés pour les on�gurations barrées etnon-barrées. Globalement, il apparaît que :� La ontribution des isotopes U235 et U238 à l'éhau�ement est moins importante que pourles houa isolés. Cette di�érene s'explique par une ontribution arue des gamma deaptures des isotopes de strutures Al, Fe et Cr.� A la périphérie du ÷ur, le ré�eteur ré�éhit et thermalise les neutrons, e qui provoqueune augmentation des aptures radiatives des isotopes de strutures : la ontribution del'aluminium par exemple va jusqu'à atteindre 16% de l'éhau�ement gamma prompt.� Lorsque les barres de ontr�le sont insérées, les gamma de apture du Hafnium ontribuentjusqu'à 16% de l'éhau�ement gamma prompt.Cas des barres de ontr�le en HafniumLe tableau 10.6 fournit les résultats des études de sensibilités de l'éhau�ement gamma dûaux émissions promptes dans une barre de Hafnium au entre du ÷ur pour une on�guration oùtoutes les barres sont insérées. La ontribution des gamma de aptures du Hafnium est majoritaireet représente 47.5% de l'éhau�ement gamma prompt total de la barre. Ces résultats ont étéobtenus en utilisant la bibliothèque ENDL92 onformément aux reommandations établies au�3.4.4.10.5.2 Synthèse des résultatsLes tableaux 10.7 et 10.8 présentent les résultats des études de sensibilités, les valeurs al-ulées d'éhau�ements gamma a priori et leurs inertitudes, les fateurs de représentativité, lesvaleurs alulées d'éhau�ements gamma ré-estimés et leurs inertitudes a posteriori pour les226



10.5. Méthode générale de ré-évaluation des éhau�ements...
Tab. 10.4 � Ehau�ement gamma, éhau�ement neutronique, éhau�ement total et ontributionsisotopiques à l'éhau�ement gamma des dispositifs houa groupés (dans les trois portes éhan-tillons) plaés de la première à la troisième ouronne du ÷ur RJH U3Si2 à 27% (Con�gurationtoutes barres de ontr�le en Hafnium non-insérées)Réateurs MINERVE RJH ombustible U3Si2 (27% U5)Puissane 10 W 100 MWDispositifs CAC CG1 CG2 CG3

Contrib.isot.éh.
γ

U235 57.0% 63.3% 63.5% 62.4% 61.5% 60.8% 63.8% 59.8% 50.6% 59.6%U238 24.5% 5.2% 5.2% 5.1% 4.9% 4.6% 5.0% 4.5% 4.0% 4.5%Al 5.2% 11.6% 11.2% 11.7% 12.0% 12.4% 11.8% 13.0% 16.4% 12.9%Fe 1.4% 7.1% 6.8% 6.9% 7.0% 7.4% 6.9% 7.7% 10.6% 7.8%Cr 0.6% 2.6% 2.4% 2.6% 2.6% 2.6% 2.5% 2.9% 3.9% 2.8%Zr 3.7% 0.3% 0.3% 0.4% 0.6% 0.6% 0.5% 1.2% 2.1% 1.1%Mo 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%Hf 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0% 0.0%Be 0.0% 0.1% 0.0% 0.1% 0.1% 0.1% 0.0% 0.1% 0.2% 0.1%Reste 7.7% 9.9% 10.5% 10.9% 11.5% 11.5% 9.5% 10.9% 12.1% 11.2%Total 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0%Eh. (γ) (W/g) 8.22E-7 7.92 8.28 7.85 5.68 5.30 6.13 4.24 3.25 4.36Eh. (n) (W/g) 9.17E-8 0.36 0.37 0.35 0.26 0.24 0.27 0.18 0.13 0.18Eh. tot. (W/g) 9.14E-7 8.28 8.65 8.21 5.94 5.54 6.41 4.42 3.38 4.55Contribution n/(tot) 10.0% 4.4% 4.3% 4.3% 4.3% 4.3% 4.3% 4.1% 3.8% 4.0%
Tab. 10.5 � Ehau�ement gamma, éhau�ement neutronique, éhau�ement total et ontributionsisotopiques à l'éhau�ement gamma des dispositifs houa groupés (dans les trois portes éhan-tillons) plaés de la première à la troisième ouronne du ÷ur RJH U3Si2 à 27% (Con�gurationtoutes barres de ontr�le en Hafnium insérées)Réateurs MINERVE RJH ombustible U3Si2 (27% U5)Puissane 10 W 100 MWDispositifs CAC CG1 CG2 CG3

Contrib.isot.éh.

γ

U235 57.0% 53.8% 52.6% 52.4% 52.2% 50.9% 52.4% 50.1% 42.1% 49.2%U238 24.5% 5.9% 5.8% 5.9% 5.6% 5.3% 5.7% 4.7% 4.3% 5.4%Al 5.2% 10.6% 10.0% 10.6% 10.5% 11.0% 10.6% 12.1% 16.1% 11.9%Fe 1.4% 7.3% 7.0% 7.5% 7.4% 7.9% 7.2% 8.5% 12.1% 8.5%Cr 0.6% 2.7% 2.5% 2.8% 2.8% 2.8% 2.6% 3.0% 4.4% 3.2%Zr 3.7% 0.2% 0.2% 0.5% 0.6% 0.7% 0.7% 1.2% 2.9% 1.5%Mo 0.0% 0.0% 0.0% 0.1% 0.0% 0.0% 0.1% 0.0% 0.3% 0.2%Hf 0.0% 16.2% 16.0% 16.3% 16.2% 15.9% 16.1% 15.7% 13.5% 15.3%Be 0.0% 0.0% 0.0% 0.1% 0.1% 0.0% 0.1% 0.0% 0.6% 0.4%Reste 7.7% 3.3% 5.8% 3.7% 4.7% 5.4% 4.6% 4.6% 3.8% 4.4%Total 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0% 100.0%Eh. (γ) (W/g) 8.22E-7 8.5 8.9 8.4 6.1 5.7 6.7 4.7 3.8 5.0Eh. (n) (W/g) 9.17E-8 0.4 0.4 0.4 0.3 0.3 0.3 0.2 0.1 0.2Eh. tot. (W/g) 9.14E-7 8.9 9.3 8.8 6.4 6.0 7.0 5.0 3.9 5.2Contribution n/(tot) 10.0% 4.7% 4.6% 4.4% 4.4% 4.4% 4.4% 4.5% 3.7% 4.0%
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJHTab. 10.6 � Ehau�ement gamma, éhau�ement neutronique, éhau�ement total et ontributionsisotopiques à l'éhau�ement gamma d'une barre de ontr�le en Hafnium plaée au entre du ÷urRJH U3Si2 à 27% (Con�guration toutes barres de ontr�le en Hafnium insérées)Réateurs MINERVE 10 W RJH ombustible U3Si2 (27% U5) 100 MWDispositifs CAC BHf1
Contrib.isot.éh
.γ U235 57.0% 40.4%U238 24.5% 4.6%Al 5.2% 4.4%Fe 1.4% 0.6%Cr 0.6% 0.2%Zr 3.7% 0.1%Mo 0.0% 0.0%Hf 0.0% 47.5%Be 0.0% 0.0%Reste 7.7% 2.1%Total 100% 100%Eh. (γ) (W/g) 8.22E-7 18.5Eh. (n) (W/g) 9.17E-8 0.03Eh. tot. (W/g) 9.14E-7 18.5Contribution (n/tot) 10.0% 0.2%di�érents dispositifs dans le RJH et pour le dispositif d'irradiation utilisé dans MINERVE lorsdes expérienes ADAPh.L'éhau�ement dû aux gamma retardés dans MINERVE est intégré sur la durée totale desexpérienes d'irradiation (dont 20 minutes à puissane onstante de 10 W), tandis que dansRJH, on prend par hypothèse la ontribution à l'équilibre des émissions retardées ; 'est e quiexplique la di�érene de ontribution des gamma retardés au entre de RJH omparée au entreMINERVE (respetivement 29.4% et 24.4% de l'éhau�ement gamma total) .Dans la on�guration RJH où les barres de Hafnium ne sont pas insérées : l'ensemble desdispositifs qui sont entourés de ombustible satisfont le ritère de représentativité : 'est le asdes dispositifs houa isolés quel que soit leur emplaement en ÷ur pare qu'ils sont plaésau entre des assemblages et qu'ils béné�ient diretement des émissions gamma des ouronnesombustibles. Pour la même raison, les houa groupés de la première et deuxième ouronne sontentourés d'assemblages ombustibles et satisfont enore le ritère de représentativité, même sielle-i tend à se dégrader. En revanhe, le dispositif houa groupé de la troisième ouronne(plaé ontre le ré�eteur) ne satisfait plus le ritère. Plus préisemment 2 des 3 portes éhan-tillons de e dispositif satisfont enore le ritère, mais le troisième porte-éhantillon, plaé ontrele ré�eteur, voit une ontribution nettement supérieure des émissions gamma de apture surl'aluminium, le fer, le Cr, le Zr et le Be, qui dégradent sa représentativité (f tableau 10.4).Dans la on�guration RJH où les barres de Hafnium sont toutes insérées, seuls les houaisolés présentent un ritère de représentativité R>0.99 aeptable du fait de l'environnement om-bustible. L'éhau�ement gamma des houa groupés n'est pas représentatif des mesures ADAPhMINERVE ar la ontribution du Hf devient importante (jusqu'à 16% de l'éhau�ement prompt).En�n, les éhau�ements gamma des barres de Hf ne sont absolument pas représentatifs desonditions d'éhau�ement gamma renontrées lors des expérienes ADAPh.
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10.5. Méthode générale de ré-évaluation des éhau�ements...Tab. 10.7 � Ajustement des éhau�ements gamma au niveau des dispositifs expérimentaux duRJH (÷ur U3Si2 à 27%). Les barres des ontr�le en Hafnium ne sont pas insérées.C÷ur Sensibilités Ehau� γ a priori Représentativité Ehau� γ a posterioriEmplaement eγ,pr eγ,ret eγ,apt eγ ±1σ R Aept. e1
γ ±1σMINERVE 0.4233 0.2441 0.3326 1.0 ±12.5% 1 , 1.2344 ±6.4%Canne aluCentreRJH U3Si2 0.405 0.294 0.301 1.0 ± 12.0% 0.9964 , 1.2264 ± 6.0%Choua isoléCouronne 1RJH U3Si2 0.403 0.293 0.303 1.0 ± 12.0% 0.9967 , 1.2255 ± 6.0%Choua isoléCouronne 2RJH U3Si2 0.400 0.291 0.309 1.0 ± 12.0% 0.9972 , 1.2273 ± 6.0%Choua isoléCouronne 3 (a ou b)RJH U3Si2 0.372 0.270 0.358 1.0 ± 12.5% 0.9949 , 1.2342 ± 6.4%Choua groupéCouronne 1 (ABC)RJH U3Si2 0.366 0.266 0.368 1.0 ± 12.6% 0.9931 , 1.2356 ± 6.4%Choua groupéCouronne 2 (ABC)RJH U3Si2 0.344 0.250 0.406 1.0 ± 13.1% 0.9804 ,̈⌢ 1.2408 ± 6.9%Choua groupéCouronne 3 (ABC)

Tab. 10.8 � Ajustement des éhau�ements gamma au niveau des dispositifs expérimentaux duRJH (÷ur U3Si2 à 27%). Les barres des ontr�le en Hafnium sont toutes insérées.C÷ur Sensibilités Ehau� γ a priori Représentativité Ehau� γ a posterioriEmplaement eγ,pr eγ,ret eγ,apt eγ ±1σ R Aept. e1
γ ±1σRJH U3Si2 0.3920 0.2850 0.3230 1.0 ± 12.1% 0.9978 , 1.2244 ± 6.0%Choua isoléCouronne 1RJH U3Si2 0.3936 0.2862 0.3201 1.0 ± 12.1% 0.9977 , 1.2294 ± 6.1%Choua isoléCouronne 2RJH U3Si2 0.3930 0.2857 0.3213 1.0 ± 12.1% 0.9978 , 1.2291 ± 6.1%Choua isoléCouronne 3 (a ou b)RJH U3Si2 0.3281 0.2385 0.4334 1.0 ± 13.5% 0.9721 ,̈⌢ 1.2446 ± 7.1%Choua groupéCouronne 1 (ABC)RJH U3Si2 0.3150 0.2291 0.4559 1.0 ± 13.8% 0.9621 ,̈⌢ 1.2477 ± 7.4%Choua groupéCouronne 2 (ABC)RJH U3Si2 0.2969 0.2159 0.4872 1.0 ± 14.3% 0.9467 ,̈⌢ 1.2520 ± 7.8%Choua groupéCouronne 3 (ABC)RJH U3Si2 0.2644 0.1922 0.5434 1.0 ± 15.4% 0.9161 ,̈⌢ 1.2598 ± 8.7%Barreau HfCentre
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJH10.6 Reommandations pour la ré-évaluation des éhau�ementsgamma dans le RJH10.6.1 Reommandations partiulières pour les dispositifs houa isolés ethoua groupésPour l'ensemble des houa isolés (première, deuxième ou troisième ouronne) et quel quesoit la on�guration du ÷ur (barres de Hafnium insérées ou pas), l'éhau�ement gamma e0
γ peutêtre ré-estimé par :

e1
γ =

(
1.23 · e0

γ

)
± 15% (2σ) (10.81)Ce fateur est également appliable à l'éhau�ement gamma alulé dans les dispositifs houagroupés plaés sur la première ou la deuxième ouronne, lorsque les barres de Hafnium ne sontpas insérées.10.6.2 Reommandations généralesD'une façon générale, pour ré-évaluer les éhau�ements gamma dans le RJH nous reomman-dons la démarhe suivante :1. Caluler l'éhau�ement gamma prompt total à l'emplaement onsidéré : e0

γ,pr.2. Caluler l'éhau�ement gamma partiel dû aux émissions promptes par �ssions : e0
γ,fpr3. Caluler l'éhau�ement gamma partiel dû aux émissions retardés par déroissanes desproduits de �ssions : e0

γ,ret. Nous reommandons si possible l'utilisation du ode PEPIN2pour le alul des soures gamma retardés au niveau des plaques ombustibles du RJH etle alul du transport de es soures par un ode Monte-Carlo. Sinon, appliquer le fateur
F =

e0
γ,ret

e0
γ,fpr , alulé à l'équilibre des émissions retardés : e0

γ,ret = F · e0
γ,fpr, ave F ≈ 0.7271.4. Caluler l'éhau�ement gamma partiel prinipalement dû aux émissions de apture (et dif-fusions inélastiques) : eγ,apt = e0

γ,pr − e0
γ,fpr.5. Exprimer le veteur de sensibilité de l'éhau�ement aux omposantes :

Srjh
Y =

(
∂erjh

γ

∂X1

∣∣∣
X0

1

∂erjh
γ

∂X2

∣∣∣
X0

2

∂erjh
γ

∂X3

∣∣∣
X0

3

)
=

(
erjh
γ,fpr erjh

γ,ret erjh
γ,capt

)6. Caluler la représentativité R de et éhau�ement vis à vis de elui des expérienes ADAPh :
R =

(
(Srjh

Y )tΣX0Sminerve
Y

)s(
(Srjh

Y
)tΣ

X0Srjh
Y

)(
(Sminerve

Y
)tΣ

X0Sminerve
Y

)7. La représentativité est aeptable pour R > 0.99. Si R < 0.99, l'éhau�ement ne peut pasêtre ré-estimé vis à vis des expérienes réalisées dans MINERVE. Si R > 0.99, alors laré-estimation de l'éhau�ement gamma total est donnée par e1
γ = X1

1 · erjh
γ,fpr + X1

2 · erjh
γ,ret +230



10.6. Reommandations pour la ré-évaluation des éhau�ements gamma dans le RJH
X1

3 · erjh
γ,capt.8. Les inertitudes assoiées sont : σ

(
e1
γ

)
=

√
(Srjh

Y ) · ΣX∗(Srjh
Y )t
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Chapitre 10. Ré-estimation des éhau�ements gamma dans le ÷ur RJH
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Conlusion
L'objetif de ette thèse est de développer la modélisation des éhau�ements nuléaires auniveau des dispositifs expérimentaux du futur réateur d'irradiation tehnologique Jules Horowitz(RJH). La forte puissane nuléaire spéi�que produite (460 kW/l) induit des �ux photoniquesintenses qui provoquent des éhau�ements et des gradients de température importants, qu'il estnéessaire de maîtriser dès la oneption. Or, les aluls d'éhau�ements sont pénalisés par desinertitudes rédhibitoires estimées à une valeur enveloppe et majorante de 30% (2σ) provenantdes launes et inertitudes des données d'émission gamma présentes dans les bibliothèques dedonnées nuléaires de base. Le programme expérimental ADAPh vise à réduire es inertitudes.Les premières expérienes ADAPh de mesures par TLD ont été réalisées en 2004 dans le ÷ur duréateur EOLE onstitué d'un réseau de rayons ombustibles de type Oxyde Mixte d'Uranium etde Plutonium (MOX). Cette première étape a permis de mettre en plae le protoole expérimentalet de développer la méthodologie du shéma de alul d'interprétation des mesures. Le programmeADAPh s'est poursuivi en 2005 ave des mesures par TLD et hambre d'ionisation dans leréateur MINERVE. Le ÷ur MINERVE présente les meilleures aratéristiques du point de vuede la représentativité vis à vis du ÷ur RJH ar il est onstitué d'un réseau modéré de rayonsombustibles de type Uranium (UO2).Réalisation et interprétation des mesures ADAPh par TLD dans MINERVEA la suite d'un étalonnage standard e�etué dans la grandeur Kerma air auprès d'une soureCo60 de référene, plusieurs types de TLD : Al2O3 , FLi7 (TLD700 et TLD MTS7) et CaF2,enfermés dans des piluliers en luo�ex, ont été positionnés à l'intérieur d'un tube guide en alumi-nium a�n d'être insérés au entre axial du ÷ur MINERVE, dans une position radiale entrale,parmi les rayons UO2 du massif expérimental. Trois irradiations identiques, omprenant ha-une un palier à puissane onstante de 10 W durant 20 minutes, ont été réalisées pour assurerla répétabilité des mesures, tandis qu'une irradiation supplémentaire a permis de mesurer la doseparasite intégrée par les TLD lors des étapes d'approhe sous-ritique et de montée en puissanedu réateur. Les di�érentes irradiations de TLD ont été suivies en ligne à l'aide d'une hambreà �ssion miniature de type U235. La modélisation par paliers des résultats expérimentaux detaux de omptages enregistrés par la hambre à �ssion au ours des irradiations a permis dedresser des historiques de niveaux de puissane pour haque expériene. Le débit de dose gammadû aux émissions promptes (prinipalement les �ssions, aptures radiatives et di�usions inélas-tiques), établi en régime stationnaire, est alulé par simulations Monte-Carlo (à l'aide du odeTRIPOLI4) impliquant le ouplage de partiules neutrons-gamma. Ce débit de dose, expriméen termes de Kerma gamma dans l'air à l'emplaement des TLD, est intégré dans le temps et233



Conlusionnormalisé à la puissane du ÷ur pour haun des historiques de puissane. Parmi l'ensemble desémissions photoniques du ÷ur, il onvient également de déterminer la ontribution des gammaretardés (émis de façon di�érée dans le temps par déroissane des produits de �ssion, et nonpris en ompte par les simulations TRIPOLI4) à la dose gamma totale intégrée par les TLD. Unshéma de alul a été développé spéi�quement. Ce shéma s'appuie sur un ouplage de odesTRIPOLI4-PEPIN2 pour déterminer l'évolution du débit de dose gamma retardés à l'emplae-ment des TLD suivant un historique d'irradiation donné. Il apparaît que la dose due aux émissionsde gamma retardés à l'équilibre représente à peu prés 30% de la dose gamma totale (prompte +retardée) intégrée par les TLD. Ainsi, la dose gamma totale, exprimée en Kerma gamma dansl'air, est estimée à l'emplaement d'irradiation des TLD. Cependant, la dose réelle intégrée parun TLD (proportionnelle à la thermoluminesene émise) ne orrespond pas au Kerma gammadans l'air. Elle ne orrespond pas non plus à la somme des énergies inétiques des partiuleshargées générées dans le matériau du TLD par les interations photo-atomiques, ar le TLDa des dimensions inférieures aux parours moyens des életrons et les matériaux environnantsont des densités életroniques inégales si bien qu'il faut prendre en ompte des phénomènes deavité. Des orretions de avité aratéristiques de haque type de TLD sont alulées en faisantle rapport du Kerma gamma dans l'air (évalué à l'emplaement des TLD) sur l'énergie réelle dé-posée dans les TLD, à la fois pour la on�guration d'étalonnage et la on�guration d'irradiationen réateur, à l'aide de simulations Monte-Carlo impliquant le ouplage de partiules gamma etéletrons. Les problèmes de onvergene statistique des simulations gamma-eletron e�etuéespour le alul des orretions de avité en on�guration d'étalonnage ont été solutionnés par unbiaisage spéi�que des photons dans la diretion d'un angle solide délimitant un TLD ible. Enrevanhe, les simulations gamma-eletron entreprises pour le alul des orretions de avité enréateur sur la géométrie omplète du ÷ur, ne peuvent pas atteindre une onvergene statistiqueaeptable, sahant que les tehniques de rédution de variane traditionnelles sont rédhibitoiresen e qui onerne les aluls d'énergie életronique déposée. Aussi, les aluls neutron-gammae�etués sur la géométrie omplète du ÷ur ont été géométriquement déouplés sur un motif loalpour e�etuer des simulations gamma-eletron qui onvergent orretement. Les TLD irradiés enréateur sont soumis à un hamp mixte neutron-gamma et intègrent selon leurs sensibilités uneertaine dose neutron qu'il onvient de aluler pour la omparaison alul-mesure. Une étudebibliographique a permis de déterminer des fateurs de sensibilité aux neutrons pour haqueTLD. Ces données de référene, bien qu'elles soient reonnues, mériteraient d'être mises à jourset on�rmées par des études spéi�ques de quali�ation. Les omparaisons alul-mesure de dosegamma sur le réateur MINERVE présentent des C/E de 0.72 ± 7.5% (1σ). Les inertitudesspéi�ées orrespondent au umul quadratique des inertitudes de mesure et des inertitudes dealul (biais de modélisation et inertitudes de onvergene statistique). L'estimation rigoureuseet �able des inertitudes expérimentales a permis d'envisager des améliorations qui néessite-raient un étalonnage individuel des déteteurs.Les omparaisons alul-mesure ne sont pas ompatibles ave C/E=1 et un niveau de on�anede 95% (2σ). Nous en déduisons l'existene d'un biais systématique des aluls d'éhau�ementd'environ 28%. Le alul minimise systématiquement la mesure, e qui peut s'interpréter ommeun manque de données d'émission photonique dans les bibliothèques de données nuléaires.Réalisation et interprétation des mesures ADAPh par hambre d'ionisation dansMINERVELe programme ADAPh s'est ahevé par une série de mesures e�etuées à l'aide d'une hambre234



à ionisation insérée au entre du réateur MINERVE dans un tube guide en aluminium. Cettehambre d'ionisation a été étalonnée au préalable à l'aide d'une soure de Co60 de référene. Laméthodologie de alul développée pour l'interprétation des mesures par TLD est appliquée auas de la hambre d'ionisation pour laquelle on détermine les orretions de avités (des on�-gurations d'étalonnage et d'irradiation en réateur), les orretions de dose neutronique et lesorretions de normalisation à la puissane par hambres à �ssions. Il demeure atuellement desinertitudes importantes quant à la modélisation de la dose prompte mesurée par la hambred'ionisation : il serait souhaitable d'étudier les orrélations entre des mesures e�etuées dans desspetres neutroniques di�érents a�n que l'on puisse identi�er expérimentalement les ontribu-tions neutroniques à la dose mesurée et les intégrer à la modélisation. Toutefois, dans le adrede notre étude, l'intérêt prinipal des mesures par hambre d'ionisation est de pouvoir suivre entemps réel l'évolution du débit de dose. Aussi, après la hute des barres de ontr�le et la dérois-sane des neutrons retardés, la hambre à ionisation ne mesure plus que l'ionisation induite parles gamma retardés émis par déroissane des produits de �ssion. Pendant et intervalle de temps(après la hute des barres et avant que le débit de dose ne soit en dessous du seuil de détetionde la hambre), il est possible d'établir une mesure absolue et préise de la dose gamma retardésintégrée à l'aide de la hambre à ionisation. Cette mesure a permis de quali�er notre shéma dealul de la dose gamma retardée : la omparaison alul-mesure présente un C/E de 0.88 ± 5.5% (1σ). La sous-estimation du alul est moins importante que dans le as des mesures de dosegamma totale par TLD, presque ompatible ave la mesure pour un niveau de on�ane de 95%.Transposition au RJHNous avons emprunté le adre logique des méthodes Bayésiennes d'ajustement des donnéesnuléaires de base pour l'analyse des expérienes intégrales menées dans le réateur MINERVE.Cependant, du fait des launes dans les bibliothèques de données d'émissions photoniques, dumanque d'informations onernant les inertitudes assoiées aux données présentes, et surtoutvu le nombre limité de résultats d'expérienes intégrales dont nous disposons, il paraîssait déliatde mettre en ÷uvre une méthodologie d'ajustement stritement onforme à elle utilisée géné-ralement pour les données neutroniques. En e�et, le programme expérimental ADAPh onstitueune base de données intégrales et en l'absene de mesures pontuelles spéi�ques, il n'est pasenvisageable de ré-estimer les données nuléaires de bases mirosopiques liées aux émissionsphotoniques. Dans e ontexte, a�n d'apporter tout de même une solution e�ae au problèmeposé, appliable par l'industriel, nous avons dé�ni un jeu de maro-paramètres (intermédiairesentre les paramètres mirosopiques et les grandeurs intégrales) ave leurs inertitudes assoiéesa�n d'établir un adre d'étude optimal pour la résolution de e problème d'ajustement photo-nique. Ces maro-paramètres sont les trois prinipales omposantes de l'éhau�ement gamma,'est à dire l'éhau�ement dû aux émissions promptes de gamma par �ssion, l'éhau�ement dûaux émissions retardées de gamma par déroissane des produits de �ssion et l'éhau�ement dûaux émissions promptes par aptures radiatives (et di�usions inélastiques). Ces omposantes etleurs inertitudes ont été ré-estimées par un ajustement alul-mesure au sens des moindres ar-rés pondérés, et transposées aux dispositifs expérimentaux du RJH en tenant ompte des étudesde sensibilités et de représentativités. Les résultats de l'ajustement montrent que l'éhau�ementgamma e0
γ alulé à l'aide de données présentes dans les bibliothèques ENDFB/VI ou JEF2 peutêtre ré-estimé par :

e1
γ =

(
1.23 · e0

γ

)
± 15% (2σ) 235



ConlusionD'après les études de représentativité, e fateur d'ajustement et son inertitude sont valablespour l'ensemble des dispositifs houa isolés (qu'ils soient plaés sur la première, la deuxième oula troisième ouronne d'assemblages) quelle que soit la on�guration du ÷ur (barres de Hafniuminsérées ou pas). Ce fateur est également appliable à l'éhau�ement gamma alulé dans lesdispositifs houa groupés plaés sur la première ou la deuxième ouronne, lorsque les barres deHafnium ne sont pas insérées. En revanhe, nous avons mis en évidene que l'éhau�ement gammaalulé dans les barres de Hafnium n'est pas représentatif vis à vis des expérienes ADAPh àause de la ontribution dominante des gamma de apture du Hafnium à l'éhau�ement total.Pour l'ensemble des dispositifs et des on�gurations que nous n'avons pas envisagés, nous avonsreommandé une méthodologie générale de ré-estimation des éhau�ements gamma appliablepour les études de développement du RJH.PerspetivesGrâe aux mesures préises e�etuées, aux développements spéi�ques des shémas de al-ul pour l'interprétation orrete des expérienes menées 'est à dire à la modélisation la pluspréise des phénomènes physiques impliqués, au développement d'une méthodologie d'ajustemente�ae et rigoureuse permettant de répondre onrètement au problème posé, ette thèse a per-mis de réduire signi�ativement les inertitudes sur la détermination des éhau�ements gammaau niveau des dispositifs expérimentaux du RJH. Les domaines de validité et d'appliation desrésultats que l'on a obtenus ont été lairement dé�nis. Bien sûr, nos résultats peuvent s'étendreà d'autres réateurs ayant du ombustible de type uranium et d'autres on�gurations de aluld'éhau�ements sous réserve qu'ils satisfassent les onditions de représentativité requises. Lesexpérienes réalisées dans EOLE, qui n'ont pas été diretement exploitées pour le RJH, viennentomplèter et enrihir notre base de données expérimentales ; elles pourront être valorisées dansle adre des études réalisées sur les Réateurs à Eau Bouillante (REB) qui utilisent le mêmeombustible MOX. En l'état atuel des données expérimentales disponibles, il demeure des in-ertitudes non quanti�ées onernant la détermination des éhau�ements gamma dans les barresde ontr�le en Hafnium. Pour l'instant, le programme ADAPh ne peut apporter de réponse satis-faisante en l'absene d'expérienes spéi�ques impliquant diretement le Hafnium. De e fait, ilest souhaitable que le projet de programme expérimental AMMON, prévu pour 2008, soit réalisé,et qu'à ette oasion l'on puisse reprendre et ompléter l'ensemble de e travail pour réaliseret interpréter des mesures spéi�ques qui viendront enrihir la base de données expérimentalesADAPh et permettront de répondre en partiulier au problème des éhau�ements des barres deHafnium.
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Annexe ARappels de régression linéaire simple
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Annexe A. Rappels de régression linéaire simpleSoient X et Y deux variables aléatoires réelles. On suppose qu'en moyenne E(Y ) est unefontion a�ne de X :
E(Y ) = f(X) = A · X + B (A.1)On suppose que X est déterministe (dans le as ontraire, X aléatoire, le modèle s'éritalors onditionnellement aux observations de X : E(Y/X = x) = Ax + B). Soit une séquened'observations aléatoires identiquement distribuées {(xi, yi) i = 1...n} (n > 2 et les xi nontous égaux). Le modèle s'érit ave les observations :

yi = Axi + B + ǫi i = 1...n (A.2)où le veteur ǫ = (ǫi)i=1...n ontient les erreurs. Les hypothèses relatives à e modèle sont lessuivantes :� La distribution de l'erreur est indépendante de X� L'erreur suit une loi normale d'espérane nulle et de variane σ2 (∀i, ǫi ∼ N(0, σ2)).Les oe�ients de régression A et B sont estimés selon le ritère des moindres arrés par desvaleurs a et b qui réalisent le minimum de la somme des arrés des résidus :
min
a,b

n∑

i=1

(yi − b − a · xi)
2 (A.3)Ce minimum est obtenu lorsque les dérivées partielles par rapport à a et b sont nulles. Larésolution du système onduit à :

a =

n∑

i=1

(yi − y) · (xi − x)

n∑

i=1

(xi − x)2
et b = y − a · x (A.4)ave x et y les moyennes respetives des observations xi et yi :

x =

n∑

i=1

xi

n
et y =

n∑

i=1

yi

n

a et b sont les estimateurs (non biaisés) des moindres arrés des "vraies" valeurs A et B desoe�ients de régression.
a =

n∑

i=1

(xi − x) · yi

n∑

i=1

(xi − x)2
(ar n∑

i=1

(xi − x) y = 0)Par hypothèse, X = xi n'est pas aléatoire. En posant ai = (xi−x)
n∑

i=1

(xi − x)2
, les ai sont onsidé-rées omme des onstantes. Par Hypothèse les Yi sont indépendantes (ave V (Yi) = σ2) de sorteque :238



V (a) = a2
1 · V (Y1) + ... + a2

n · V (Yn) =
σ2

n∑

i=1

(xi − x)2et V (b) = V (y − a · x) = σ2 ·
( 1

n
+

x2

n∑

i=1

(xi − x)2

)
− 2 · x · cov(a, y)ave cov(a, y) = 0 ar

cov(a, y) =

1
n

∑

i,j

(xi − x) · cov(yi, yj)

n∑

i=1

(xi − x)2et par hypothèse :
cov(yi, yj) = σ2δijoù δ désigne le symbole de Kroneker, don :

cov(a, y) = (...) ·
n∑

i=1

(xi − x) = 0De la même manière,
V

(
a + b

)
= V

(
y + (1 − x)a

)
=

σ2

n
+ (1 − x)2

σ2

n∑

i=1

(xi − x)2

cov(a, b) =
1

2

(
V (a + b) − V (a) − V (b)

)

cov(a, b) =
−xσ2

n∑

i=1

(xi − x)2Les éarts-types de a et b sont donnés par les relations :
σa =

σ√√√√
n∑

i=1

(xi − x)2

et σb = σ ·
√√√√√√

1

n
+

x2

n∑

i=1

(xi − x)2
(A.5)
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Annexe A. Rappels de régression linéaire simplePar hypothèse, les erreurs sont n variables aléatoires indépendantes, soit n degrés de libertés.Par onstrution des moindres arrés, les résidus ei = yi − ŷi ave ŷi = axi + b (les résidus sontune estimation des erreurs) font intervenir a et b et doivent véri�er :
n∑

i=1

ei = 0 (A.6)
n∑

i=1

ei · xi = 0 (A.7)Ces deux ontraintes linéaires ramènent le veteur des résidus à n − 2 degrés de libertés.L'éart-type résiduel σ (l'éart-type des variables aléatoires ǫi) peut être estimé par
s =

√√√√√√

n∑

i=1

(yi − ŷi)
2

n − 2
(A.8)Démonstration :Soit ηi = E(Yi) la valeur vraie à Xi = xi.

Yi − Ŷi = (Yi − Ŷi) − E(Yi − Ŷi) + E(Yi − Ŷi)

Yi − Ŷi =
(
(Yi − Ŷi) − (ηi − E(Ŷi))

)
+ (ηi − E(Ŷi))Posons qi =

(
(Yi − Ŷi) − (ηi − E(Ŷi))

) et Bi = (ηi − E(Ŷi)).Si le modèle est orret, on a : E(Ŷi) = ηi. Même si le modèle n'est pas orret (si E(Ŷi) 6= ηi), qiest une variable aléatoire qui a une espérane nulle (ar E(qi) = E(Yi − Ŷi)− (ηi − E(Ŷi)) = 0).Finalement, les qi sont n variables aléatoires de lois normales, d'espéranes nulles, ayant n − 2degrés de libertés. Il en résulte que q2
1 + ...+q2

n ∼ σ2 ·χ2(n−2) et que E(q2
1 + ...+q2

n) = (n−2) ·σ2ave V (Yi) = σ2.
1

n−2 · {
n∑

i=1

(yi − ŷi)
2} est une estimation de σ2 si le modèle est orret ou σ2 +

n∑

i=1

B2
i

n − 2
si lemodèle n'est pas orret.⋄Sous les hypothèses de normalité et d'indépendane des résidus, on peut montrer que les o-e�ients a et b sont distribués selon une loi de student à n− 2 degrés de libertés. Pour un risquede première espèe α, les intervalles de on�ane des oe�ients de régression sont alors donnéspar :

a ± t(n − 2, α)σa et b ± t(n − 2, α)σb (A.9)
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