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Chapitre 1 - Introduction générale

1 INTRODUCTIONGENERALE

La production d’énergie constitue un enjeu majeaurpes sociétés du 2% siécle. Depuis les
années 50, I'énergie nucléaire occupe une placawckiiveau du mix énergétique mondial. En
dépit des catastrophes nucléaires qui ont eu liecharnobyl en 1986 et a Fukushima en 2011
et des progres réalisés dans I'exploitation desgé renouvelables, I'énergie d’origine
nucléaire occupe toujours une part importante dgedduction d’électricité au niveau mondial.
En France, la part du nucléaire est prépondéramte l@ mix énergétique et représente environ
77% de I'électricité produite. Si le débat surdatie du nucléaire est présent dans nos sociétés,
cette source d’énergie reste a I'heure actuelle solation incontournable et une réponse
efficace aux défis majeurs qui nous attendent, visde réchauffement climatique et la

raréfaction des énergies fossiles.

Différentes générations de réacteurs se sont séadépuis les années 50 et 'émergence du
nucléaire civil. Si la génération 3+ est aujourd’lsommercialisée au travers de 'EPR, un
consortium d’Etats, dont la France fait partie|édiit d'ores et déja a la future quatrieme
génération de réacteurs nucléaires au travers duntdnternational Génération IV. Les
réacteurs issus de cette initiative devront pemmelit répondre aux nombreuses problématiques
de pérennisation du combustible, de limitation al@roduction de déchets, de slreté, de non-
prolifération et de colt de I'énergie. Parmi les filieres a I'étude, la filiere sodium apparait
comme une candidate intéressante pour incarner mettvelle génération, grace a une maturité
et un retour d'expérience conséquent acquis defrgsannées avec notamment les réacteurs
Phénix et Superphénix en France. Aujourd’hui, lanEe, via le CEA, est en charge de
I'élaboration d’'un avant-projet détaillé visant &ttne au point un démonstrateur industriel de

réacteur a neutrons rapides refroidi au sodiumidejuyRNR-Na) : le réacteur ASTRID

(Advanced Sodium Technological Reactor for IndulsBamonstratioi).
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Le travail de recherche présenté dans ce mémairecst dans I'objectif du renforcement de
'aspect sdreté des RNR-Na et d’ASTRID. Cette étstetéresse plus particulierement a
l'instrumentation nucléaire pouvant étre déployae ce type de réacteurs et visant a garantir
lintégrité de la premiere barriere de confinememnstituée par la gaine de [laiguille
combustible. Dans les réacteurs a eau sous prg&id?), la pollution mineure du caloporteur
primaire par les produits de fission suite a uneepé’étanchéité, communément appelée
« rupture de gaine », est tolérée, ce qui ne sealp cas pour les RNR-Na de quatriéme
génération. En effet, 'ouverture de la gaine costible pourrait a terme entrainer un contact
entre le combustible et le sodium caloporteur pgoramt la vaporisation de ce dernier. Le
coefficient de vide d'un RNR-Na étant positif, uedle vaporisation entrainerait un surcroit de
réactivité et le risque d’'un accident grave. Desplie rejet de matiére combustible dans le
sodium primaire est potentiellement source de BBbuchage Total Instantané) des
assemblages, conduisant a une augmentation demf@étature de ces derniers et pouvant
entrainerin fine la fusion des aiguilles combustible. Pour toutes @isons, le développement
de l'instrumentation pour la détection de ruptulesgaines (DRG) représente un enjeu majeur
de slreté. Une instrumentation dédiée a cette gmuilque existe et fut notamment déployée
sur les réacteurs Phénix et Superphénix. Cetteumsntation repose sur la détection des
traceurs caractéristiques de la perte d'étanchd@é produits de fission relachés dans le
caloporteur primaire au travers de la fuite. Cetegniere a démontré son efficacité mais
présente néanmoins des limitations en termes depstele réponse et de restriction dans les
produits de fission pouvant étre détectés. En,eftails les gaz rares de fission et les halogénes
précurseurs de neutrons retardés sont actuellesuig par les mesures réalisées sur le sodium

ou sur le ciel de pile via I'instrumentation exigia

L'objet de ce travail de thése réside dans I'étdddaisabilité d'une nouvelle instrumentation
permettant d'apporter, au-dela d’'une simple rednodaavec l'instrumentation existante, une
richesse supplémentaire en termes de produitssdierii détectables et de rapidité de temps de
réponse. Ce diagnostic enrichi sur I'état de laepdrétanchéité serait alors une aide pour le
poste de commande dans les actions & mener rapitlafirede gérer l'incident. La méthode de
mesure étudiée est une spectrométrie gamma réaisééde d’'un détecteur germanium hyper
pur (HPGe) directement sur le sodium primaire. Beedteur HPGe, réputé pour sa trés bonne
résolution en énergie, n’entrainerait aucune @gin quant aux produits de fission émetteurs
gamma détectables. Une étude théorique par simul&tonte-Carlo est menée dans cette thése,
afin d’étudier la faisabilité d’une telle approctun obstacle majeur a cette mesure réside dans
la trés haute activité du sodium primaire, en raide son activation par les neutrons provenant
du ceceur, rendant difficile I'utilisation d’'une chai de spectrométrie conventionnelle. C’est
pourquoi I'utilisation de la chaine de spectronggamma ADONIS, développée par le CEA

LIST, est envisagée, afin de prendre en comptetaiesde comptage allant au-dela de ceux
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envisageables a l'aide de chaines de spectrométieentionnelles. Cette chaine de
spectrométrie fait, dans ces travaux, I'objet d’'vakdation pour la problématique de détection
de rupture de gaine, via son implantation sur lach® d’irradiation de crayon combustible
ISABELLE 1 du réacteur expérimental OSIRIS. Lesaesanenés visaient a suivre les

potentielles ruptures de gaines lors de I'explmitatie la boucle.

Ce manuscrit est organisé autour de sept chapier@semier étant la présente introduction. Le
second chapitre explicite les motivations de ldexébn autour d’une quatrieme génération de
réacteurs nucléaires et détaille les six concepjsued’hui a I'étude au sein du Forum
International Génération IV. Une attention toutetipaliere est apportée a la filiere sodium et
au projet ASTRID, sur lesquels portent ces travdeixhese. Le troisiéme chapitre est dédié a la
problématique des ruptures de gaines. La phénoagieotle ces dernieres est détaillée, des
modifications intervenant au niveau du combustjbsgu’au rejet des produits de fission dans
le sodium. L'instrumentation existante dédiée alddection de rupture de gaine, notamment
déployée sur Phénix et Superphénix, ainsi quetteire’expérience associe, sont présentés. Le
guatrieme chapitre est consacré aux études thésrimenées par simulation Monte-Carlo, afin
d’améliorer ou de renforcer l'instrumentation eaige. Une étude d’optimisation du poste de
mesure DND Delayed Neutron Detectipn dédié a la détection des produits de fission
précurseurs de neutrons retardés, est présentéeudapremier temps. La faisabilité de la
spectrométrie gamma sur le sodium primaire estinstudiée via la modélisation d’'un poste
de mesure dédié et la simulation de la réponsetrgpedu détecteur HPGe. Le cinquiéme
chapitre présente les différents outils envisagésr ge déploiement de cette mesure de
spectrométrie gamma. Les performances de la cliairspectrométrie gamma ADONIS et des
outils développés pour la déconvolution de specitbgs en termes de pics sont comparées aux
résultats offerts par les méthodes conventionnelles outils ont ensuite été déployés lors des
différents essais sur la boucle ISABELLE 1 détaidians le sixieme chapitre. Ce chapitre est
dédié a la validation de la chaine ADONIS pour ldvisde ruptures de gaine. Les
caractéristiques du poste de mesure mis en ceumteesposées, puis les deux ruptures de
gaines survenues durant les irradiations sont ptésg et analysées. Le septieme et dernier

chapitre conclut ces travaux de these.
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2 LES REACTEURS
GENERATION IV, LE PROJET
ASTRID ET
L INSTRUMENTATION
NUCLEAIRE DEDIEE A LA
FILIERE SODIUM

2.1. Introduction

Dans ce deuxiéme chapitre, les enjeux et défisumlgd'énergie nucléaire sera confrontée dans
les toutes prochaines années ainsi que les sdugmwvisagées notamment via le Forum
International Génération IV (FIG) sont exposéess Gelutions prennent la forme de six
concepts de nouveaux réacteurs. Le principe deifmmement de ces six réacteurs est explicité
avec une attention particuliere apportée a larélgodium. L’historique de cette filiere a la fois
au niveau mondial et francais, le fonctionnemesg,dhoix technologiques et les aspects sreté
sont successivement décrits. ASTRID, le projet deopype industriel de réacteur a neutrons
rapides refroidi au sodium liquide (RNR-Na) port# [a France et le CEA est ensuite exposé.
Cette these se focalisant sur la détection de reptle gaines combustible dans les futurs RNR-
Na tels quU’ASTRID, un état de I'art sur l'instruntation nucléaire mise en place dans ce but

dans la filiére sodium est donc dressé avec pancipaux exemples les retours d’expériences
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(REX) francais des réacteurs PHENIX et SUPERPHENDR€s limitations de cette
instrumentation sont soulignées et 'opportuniténd’enrichissement de celle-ci avec une

spectrométrie gamma hauts taux de comptage sadiers primaire est discutée.

2.2. Les réacteurs de quatriéme génération [1]

2.2.1.Les défis de I'énergie nucléaire

A I'heure de la réduction du réchauffement climagicet de la raréfaction des énergies fossiles,
I'énergie nucléaire avec les énergies renouvelafias figure de bonnes candidates pour
assurer les besoins énergétiques futurs d’'une atipuimondiale grandissante. S'il est clair que
I'énergie nucléaire peut avoir une place préponttéralans la production énergétique de
demain, celle-ci reste confrontée a des défis wjusdnt propres. A I'horizon 2035, I'Agence
Internationale de I'Energie Atomique (AIEA) prévaine augmentation de 7 a 82 % de la
puissance nucléaire installée dans le monde, notsndans les zones émergentes comme en
Asie orientale (entre 65 et 150 %) [2]. Le marckd’'dranium pourrait connaitre des tensions
des le milieu du siecle, voire une pénurie a ladfinXXle siecle. La gestion des déchets de nos
installations passées, actuelles et futures, laaiion des risques de prolifération ainsi que la
volonté de s’inscrire dans une logique d’améliaratie la sOreté font également partie des défis
a relever. C'est afin de répondre a ces problémesiqque la quatrieme génération de réacteurs

nucléaires est actuellement a I'étude.

2.2.2.Le Forum International Génération IV (FIG)

Le FIG est une coopération internationale entrigdrétats fondée en 2000 sous 'impulsion du
DOE (US Department Of Eneryygont I'objectif est de déterminer les programmdesecherche

et de développement concernant les réacteurs imaslé®e la prochaine génération. L’objectif
final consiste a déterminer la faisabilité et lesrfprmances des différentes solutions
technologiques envisagées a I'’heure actuelle. Afen relever les défis précédemment
mentionnés, ces réacteurs devront étre durablesilisant un combustible dont la pérennité est
assurée (plus de 4000 giga tonnes équivalentsi@éwatre 40 aujourd’hui) et en minimisant la
production de déchets radioactifs pour lesqueltraitement durable sera possible. lls devront
également étre fiables avec un cceur résistant @emtéels dommages. Leur viabilité
économique devra étre démontrée avec un codlt énféaux autres sources d’énergies. Par
ailleurs, les risques de non-prolifération devr@bte pris en compte. Le détournement de
matériaux radioactifs a des fins militaires deviiee &endu impossible, et cela durant tout le
cycle du combustible. Les zones de stockage intiginés devront étre supprimées. La Figure

2-1 présente I'évolution des différentes génératiba réacteurs.
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Figure 2-1 : Chronologie des différentes génératiande réacteurs nucléaires

2.2.3.Les filieres de la quatrieme génération [3] [4]

Six projets de réacteurs ont été retenus par g FiBleau 2-1).

System Neutron Coolant Outlet Fuel Size (MW,)
spectrum Temperature °C cycle

VHTR Thermal Helium 900-1000 Open 250-300
(Very-high-temperature
reactor)
SFR Fast Sodium 500-550 Closed 50-150
(Sodt|um—cooled fast 300-1500
reactor) 600-1500
SCWR Thermal/fast Water 510-625 Open/closed 300-700
(Supercritical-water-cooled 1000-1500
reactor)
GFR Fast Helium 850 Closed 1200

(Gas-cooled fast reactor)

LFR Fast Lead 480-570 Closed 20-180
(Lead-cooled fast reactor) 300-1200

600-1000
MSR Thermal/fast Fluoride 700-800 Closed 1000
(Molten salt reactor) salts

Tableau 2-1 : Vue d’ensemble des six filieres engigées pour la quatrieme génération

2.2.3.1. Le réacteur a tres hautes températures (RTHT)
Le RTHT est le seul réacteur parmi les six du FI@'envisager un fonctionnement qu’en
spectre thermique avec un cycle du combustible rouize combustible se présente sous la
forme de noyaux de matiére fissile de taille miéinque (oxyde ou carbure d'uranium, de
plutonium ou de thorium) enrobés de plusieurs cesi¢barbone poreux, carbone pyrolytique et

carbure de silicium) apportant une grande résistam&canique ainsi qu'une trés bonne
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étanchéité. Ces particules de combustible sonedigps dans une matrice de graphite servant a
la fois de modérateur et de réflecteur neutrongpues forme de « boulets » ou de « compacts ».
Le caloporteur utilisé est I'nélium gazeux sousspien (50 a 90 bars). Celui-ci présente
'avantage d'étre transparent aux neutrons et deaseréagir chimiqguement avec les matériaux
du réacteur. De plus [lutilisation d'un gaz permdtatteindre une température de
fonctionnement importante. Deux systémes sont agess pour la production électrique, une
turbine & hélium gazeux sur le circuit primairelatilisation d’'un générateur de vapeur plus

conventionnel couplé a un circuit secondaire egqugva

Ce réacteur de puissance restreinte (environ 300eM# rendement proche de 45% est
modulaire (construction facilitée sur site via #doification préalable de modules en usine). S'il
n'apparait pas le meilleur candidat comme réackatrogéne pouvant remplacer les réacteurs
de génération 3 et 3+, son principal intérét estdgénération pour la production de chaleur
industrielle (industrie pétrochimique, métallurgijuet d’hydrogene par électrolyse a haute
température puisque celle-ci avoisinerait les 1000en sortie. D’un point de vue sdreté, le

RTHT présente I'avantage de ne pas nécessiter genmnale dissipation de puissance résiduelle
actif puisqu’une perte du caloporteur entraingraitirellement un étouffement de la réaction en
chaine grace a un coefficient de contre-réactiopegmanence négatif. La Figure 2-2 présente

le principe du RTHT.

Control
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Very-High-Temperature Reactor
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Figure 2-2 : Principe du RTHT

2.2.3.2. Le réacteur a eau supercritique (RES)
Le RES est 'unique filiere retenue par le FIGiséiht 'eau comme caloporteur et 'une des
deux pouvant utiliser un spectre thermique ou ®pke réacteur peut étre considéré comme
une évolution des réacteurs de troisieme génératoson principal atout est avant tout
économique. En effet, si son fonctionnement apparess semblable a celui d’'un réacteur a eau

bouillante (REB), [l'utilisation de l'eau a ['étatugercritique (température et pression

7
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respectivement supérieures a 374°C et 22,1 MPa)jneoraloporteur et sa meilleure capacité
thermique permet d’atteindre une température déestde 550°C portant ainsi le rendement a
45% contre 35% avec les réacteurs a eau légeie ginkration actuelle. L'utilisation de I'eau
supercritique permettrait également de résoudre pleblemes de changement de phase
liquide/vapeur comme la crise d’ébullition nuclggmivant étre observée dans les réacteurs a
eau sous pression (REP). Cependant des efforts esordre nécessaires concernant la
compréhension des phénoménes dans la zone psetigicecr ou des propriétés
thermodynamiques singuliéres apparaissent en tanchil flux thermique dans le combustible
et du débit massique. Le fonctionnement en speapiele est rendu possible par la diminution
de la quantité d’eau circulant dans le cceur etl’ppout d’assemblages fertiles au sein des

assemblages fissiles. La Figure 2-3 présente heipg du RES.

Figure 2-3 : Principe du RES

2.2.3.3. Le réacteur a sels fondus (RSF)

Le RSF est un réacteur dans lequel des sels fqgadest le réle de caloporteur. Deux familles
de RSF se distinguent, la premiére possede un oceles particules de combustible type
TRISO (billes millimétriques de matiere fissile dartile enrobées de trois couches de
pyrocarbone isotrope) sont regroupées en plagugsruees dans un assemblage tandis que la
deuxieme apparait plus lointaine des autres syst@éatenus par le FIG avec un combustible
liquide dissous dans le caloporteur a base defaediis. Cette derniére configuration apparait
privilégiée par le FIG. Si un fonctionnement en cdpe thermique et rapide est possible,
I'exploitation du spectre rapide d’'un RSF est fés&e en vue d’'une optimisation de I'utilisation
du combustible et d'un fonctionnement en surgépérat_e caloporteur est composé de sels
fluorés dans lequel est dissous la matiere figailanium 233) et fertile (thorium 232). Ce sel
combustible circule dans seize boucles de recitionlavec un mélange du sel en amont et en

aval de ces boucles. Les températures d’entrée strtie de boucles visées sont respectivement
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de 700°C et 770°C. La puissance est évacuée vieiraunit intermédiaire contenant un sel

inerte, un circuit secondaire permet alors la cmiva d’énergie avec un rendement global
d’environ 43%. Le RSF est le seul réacteur rapid€Ié avec un coefficient de vide négatif, ce
qui représente un atout majeur. De plus, la tenyeral’ébullition du sel combustible élevée
(1800°C) permet sa faible pressurisation (moinsbdbars) et limite donc les contraintes
mécaniques sur les structures. L'inventaire enérafissile est inférieur aux autres filiéres et la
répartition du combustible est plus homogéne. Ram état liquide, la problématique

d’endommagement de la matrice combustible par ragiment est évitée. Néanmoins des

difficultés demeurent :

e Une épuration du sel via une unité de traitementcouonbustible est nécessaire de
maniére quasi-continue afin de maintenir I'intégrihimique et le potentiel redox de

celui-ci.
» Latoxicité des déchets issus de cette unité se pos

* Les hautes températures et la faible inertie thrgrmidu sel rendent indispensable un
systéme de vidange dans des réservoirs dans lesqueimbustible sera maintenu sous
critigue sans quoi l'intégrité des structures paitirpatir d’'une élévation rapide de

température.

La robustesse d’un tel dispositif représente umété de sireté essentiel. De plus, comme pour
la plupart des réacteurs retenus par le FIG, lagehatempératures visées ainsi que les
problémes de corrosion induits nécessitent unataitetoute particuliére a la conception des

structures mécaniques. La Figure 2-4 présenterieipe du RSF.

Emergency Dump Tanks

Figure 2-4 : Principe du RSF
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2.2.3.4. Le réacteur a neutrons rapides refroidi au gaz (KRR
Le RNR-G est un des trois réacteurs de la filiapgide retenus par le FIG. Son fonctionnement
en spectre rapide avec un cycle du combustible &eem fait un bon candidat en termes
d’optimisation des ressources en uranium et dedtion des déchets a vie longue. L'hélium
pressurisé a 70 bars a été choisi comme calopprfetitisation d’'un caloporteur gazeux
permet d’envisager une température de fonctionnedeB50 °C en sortie de cceur permettant
un rendement de 45%. Comme pour le RTHT, un impbrthallenge concerne la R&D des
matériaux pouvant étre utilisés au regard des teatyrés estimées, notamment pour les gaines
combustible. Le RNR-G a pu bénéficier de la R&D gwtors de phases de conception et de
réalisation d’'ITER Ipternational Thermonuclear Experimental Reakt@es gaines en carbure
de silicium sont envisagées. Des pastilles de carbwranium et de plutonium sont retenues
comme combustible. La cuve réacteur est contenng dae cuve principale sous pression ou
I'hélium gazeux est maintenu a 400°C. Aprés pasdags le coeur, le transfert de chaleur entre
primaire et secondaire a lieu via un échangeurrirédiaire de chaleur. Le circuit secondaire,
constitué d’hélium et d’azote, décharge son énerigieine turbine a gaz, I'excédent d’énergie
est alors récolté via un générateur de vapeur cbé@eun circuit tertiaire. La grosse densité de
puissance pour une faible inertie thermique dupmateur et un coefficient du vide positif
nécessitent un systeme de dissipation actif donR& représente un enjeu de sdreté
(conception d'une enceinte de sauvegarde presslrisa Figure 2-5 présente le principe du
RNR-G.

Figure 2-5 : Principe du RNR-G

2.2.3.5. Le réacteur a neutrons rapides refroidi au ploniWRRPb)
Le RNR-Pb est tout comme le RNR-Na et le RNR-Géatteur a spectre rapide avec un cycle
du combustible fermé favorisant I'optimisation dentbustible et la surgénération. Le

caloporteur peut étre du plomb ou un mélange dqtectde plomb et de bismuth. Les
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températures visées en entrée et en sortie desmeiurespectivement de 400°C et 480°C. Ces
caloporteurs ont pour avantage de ne pas réadamvént avec I'eau et 'oxygéne ce qui permet
donc de ne pas envisager de circuit intermédiaiee ane architecture « intégrée ». Si le MOX
est envisagé comme combustible, des combustibibsrea((U,Pu)C) et nitrure ((U,Pu)N) sont
également a I'étude. La cuve réacteur est contdans une cuve sécurité ancrée dans le béton
du puits de cuve. Les deux caloporteurs envisagtstiees faiblement modérateurs et tres bons
réflecteurs neutroniques, la proportion de calaqorttilisée est donc plus importante que dans
un RNR-Na par exemple, ce qui facilite la convettimaturelle. De plus, leur température
d’ébullition trés élevée (respectivement 1745°A&10°C) permet une moindre pressurisation
et un risque d’évaporation du caloporteur tresldaiompte tenu du volume important de
plomb et de sa masse volumique, sa grande inbdientque est un avantage. Cependant, s'il
n'y a pas de risque de réactions violentes avegdiéne et I'eau, I'augmentation de la viscosité
du caloporteur peut entrainer une surchauffe deébastible. La formation de polonium 210 par
activation du caloporteur pose également problébeeplus, au-dela de la masse de plomb
pouvant potentiellement affecter les structures anigpies, des études sont menées afin de
dégager des matériaux permettant de résoudreffesitiés amenées par le pouvoir corrosif du
plomb. Cette filiére bénéficie du retour d’expédendes sous-marins russes classe Alfa au
plomb et bismuth développés dans les années 7Biduse 2-6 présente le principe du RNR-
Pb.

Figure 2-6 : Principe du RNR-Pb

Le RNR-Na, réacteur sur lequel porte les travaugelte thése, sera développé de maniére plus

approfondie dans la section 2.4 sur la filiere sodi
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2.2.3.6. Maturité des projets [5][6]

Les filieres sodium et plomb apparaissent commelies matures. La France apparait comme
leader sur la filiere sodium grace au projet ASTRIDa son REX important en raison de la
conception, de la fabrication et de I'exploitatida PHENIX et SUPERPHENIX. La filiere
plomb bénéficie du REX important de la Russie pnawve de leurs réacteurs au plomb pour la
propulsion sous-marine. L'ltalie travaille égalemenr cette technologie avec le projet de
RNR-Pb ALFRED en collaboration étroite avec la Bglg. La filiere RNR-G bénéficie des
travaux menés par le centre V4G4 créé par la HentgriPologne, la République tchéque et la
Slovaquie en vue de construire le démonstrateutegAd». Ces travaux sous soutenus par
'expérience du CEA dans cette filiere. La filieée sels fondus bénéficie de recherches
universitaires (CNRS en France). La filiere a eapescritique est principalement développée
au Canada. Concernant la filiere a tres hautesémanpes, les recherches se concentrent sur la

possibilité d'attendre des températures en soetieodur proches de 1000°C.

La Figure 2-7 et Figure 2-8 résument respectivent@mtestissement des différents états

membres du GIF dans les six projets dijahvier 2014 ainsi que leur avancement prévisibnne

CA CN EU FR JP KR RU CH us ZA
System ot

~or ] EHEEEE (o] [ pu £ = B
SFR v v v v v v

VHTR v v v v v
SCWR v
GFR

LFR B
MSR P P

¥'= Signatory to the System Arrangement; P = signatory to the Memorandum of Understanding; Argentina,
Brazil, and the United Kingdom are inactive.

v

| AN &

v v

TS <8 W08

Figure 2-7 : Investissement des membres dans les$féients projets [6]
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Figure 2-8 : Avancements prévisionnels des différés projets [6]

2.2.4.La filiere sodium [7]-[10]
2.2.4.1. Historique de la filiere sodium [11]

224.1.1. La filiere sodium dans le monde
Le 20 décembre 1951, la premiére électricité ptedaipartir d’'un réacteur nucléaire est issue

d'un RNR-Na grace au prototype EBR1 (Idaho, Etaiss)Jutilisant un alliage de sodium et de
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potassium (NaK) comme caloporteur. La robustessa deutronique, les hautes températures
accessibles, l'absence de pressurisation et laibidés de surgénération rendent cette
technologie trés attractive aux yeux de grandesspnces comme I'Union Soviétique, les Etats-
Unis et I'’Angleterre qui se lancent dans la corgdtom de réacteurs expérimentaux dés la fin
des années 50. Ces phases expérimentales ont pdenistatuer sur certaines options
technologiques comme par exemple I'abandon du Nakrafit du sodium en raison de ses
bonnes propriétés physiques pour le transfert dtalesport de chaleur, son faible pouvoir
corrosif, une faible activation sous flux neutrarégun codt peu élevé et son abondance. Ces
essais ont également permis de démontrer la fiiéables réacteurs de puissance. Dans les
décennies qui suivirent, en dépit de solutions rteldgiques avancées (projets BN 600 en
Russie, PHENIX et SUPERPHENIX en France), le dgyadonent de cette filiere de réacteurs a
été fortement ralenti notamment en raison de Iatipre de compétitivité face aux réacteurs a
eau sous pression qui ont grandement profité desdajipements des réacteurs embarqués de la
marine aux Etats-Unis. De plus, les décisions igolis relatives au risque de prolifération ont
freiné le développement de la filiere et les aauislele Three Mile Island (1979) et Tchernobyl
(1986) ont egalement ralenti I'activité nucléai@ndg son ensemble. Les Tableau 2-2, Tableau
2-3 et Tableau 2-4 récapitulent I'état des diffésgurojets de RNR-Na [12]. Récemment, cette
technologie fait I'objet d’'un regain d’intérét emison notamment des craintes envers la
pérennité des ressources en uranium. La filieréuso@pparait comme la plus mature pour
incarner la future génération de réacteurs enmadsoretour d’expérience trés important acquis

durant les derniéres décennies.

Installation Pays Ingénierie Puissance Réfrigérant Etat actuel
MW th/MW e
CEFR Chine CIAE Beijing Institute of 65/25 sodium En marche
Nuclear Energy
RAPSODIE France GAAA (0) 40/0 sodium Arrété (1983)
KNK- 11 Allemagne | Interatom 58/20 Sodium Arrété (1991)
FBTR Inde IGCAR (1) 40/13 Sodium En marc he\
PEC Italie Ansaldo/NIRA/ENEA 120/0 Sodium Jamais
démarré
loyo lapon INC (2) 140/0 Sodium Arrét
temporaire
BR-5/BR-10 Russie Ministry for Atomic Energy 8/0 Sodium Arrété (2002)
BOR-60 Russie Hydrogen Design Bureau 55/12 Sodium En marche
Podolsk
DFR UK UK AEA 60/15 Sodium Arrété (1977)
CLEMENTINE USA GE 0.02 Mercure arrété
LAMPRE USA Los Alamas NL 1 sodium arrété
SEFOR USA GE 20 Sodium Arrété (1972)
EBR-1 USA Argonne NL 1.4 Sodium/ Arrété (1963)
potassium
EBR-II USA Argonne NL 62.5/20 Sodium Arrété (1991)
FFTF usa Westinghouse 40/0 sodium Arrété (1993)

Tableau 2-2 : RNR-Na expérimentaux (ordre alphabétjue des pays)12]
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Installation Pays Ingénierie Puissance Réfrigérant Etat
MW th/MW e
PHENIX France CEA EDF GAAA 563/250 Sodium Arrété (2009)
Marcoule
SNR-300 Allemagne INB (1) 762 sodium Construction
arrétée
MONJU Japon PNC (3) 714/280 sodium Arrét
temporaire
BN-350 Kazakhstan MBDB (4) 750/135+dessalement sadium Arrété (1999)
BN-600 Russie idem 1470/600 Sodium En marche
PFR UK NNC (5) 650,250 sodium Arrété (1994)
CRBRP USA Westinghouse 975 Sodium Construction
stoppée
EFFBR USA APDA (6) 200 Sodium Arrété (1972)
Tableau 2-3 : RNR-Na prototypes ou de démonstratiofi2]
Installation Pays Ingénierie Puissance Réfrigérant Etat
MWth/MWe
EFR Union Consortium Européen 3600 Sodium Projet
Européenne abandonné
SUPERPHENIX France Nersa Consortium 3000/1200 Sodium Arrété (1997)
SNR-2 Allemagne EDF ENEL RWE 3420 Sodium Projet
abandonné
DFBR Japon JAPC ,PNC, JAERI & 1600 Sodium Projet
CRIEPI abandonné
PFBR Inde IGCAR (2) 1250/500 sodium En construction
BN 800 Russie Afrikantov OKB 2100/800 Sodium A divergé en
Mechanical juin 2014
Engineering
Tableau 2-4 : RNR-Na de puissanci2]
2.2.4.1.2. La filiére sodium en France
2.24.1.2.1. RAPSODIE

L'intérét que porte la France a la surgénératiam&ne a construire son propre réacteur RNR-
Na expérimental. Les travaux de RAPSODIE commemtesm 1962 pour une premiere
divergence le 28 janvier 1967. RAPSODIE est untetacintégrant deux boucles primaires
chacune couplée a une boucle secondaire. Un édlvasgeium/air permet la dissipation
d’énergie, le réacteur ne produit donc pas d'détdr Initialement d’'une puissance de 20
MWsth, celle-ci sera augmentée a 40 MWth en 1970egamodifications FORTISSIMO [13].
Des incidents sur la double paroi du circuit primaé partir de 1978 aboutiront a un
abaissement de la puissance a 22,4 MWth en 1980.rémarations colteuses ainsi que la
disponibilité de PHENIX démarré en 1973 entraineranfermeture de RAPSODIE. Trés
rapidement, RAPSODIE aura permis d’obtenir un retdiexpérience conséquent sur les
matériaux et le combustible, résultats qui serapitaux pour la planification de PHENIX.
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22.41.2.2. PHENIX
Suite & RAPSODIE est construit des 1968 PHENIXRINR-Na expérimental de 580 MWth
qui divergera pour la premiere fois en 1973. Destytégré, PHENIX est composé de trois
boucles secondaires, chacune couplée a un génédmterapeur permettant a une turbine de
produire de I'électricité. La conception de PHENS®¢ra fortement guidée par les retours
d’expérience encourageants de RAPSODIE. L'objeliPHENIX est de conforter les options
pour le prototype de puissance SUPERPHENIX, déj&tade, notamment concernant les
gaines combustibles. De plus, 75% du plutonium aksemblages retraités sera recyclé afin
d’étre brQlé dans le réacteur ce qui valide le clge du plutonium en grande quantité (3,3
tonnes). Il est également montré que la dosimeésiebien inférieure sur PHENIX que sur les
réacteurs a eau. PHENIX s’arrétera de fonctionnef@0 pour une phase d’inspections suite a
des arréts d'urgence par réactivité négative jlsqu’993. Suivra une importante phase de
rénovation de 1994 & 2002 qui aboutira sur un redérge de I'installation en 2003 avec les 2/3
de la puissance initiale disponible. PHENIX serante en 2009 36 ans aprés son démarrage. La
Figure 2-9 illustre la hotte de manutention desgmmposants de PHENIX.

Figure 2-9 : Hotte de manutention des gros compostnde PHENIX

2.24.1.2.3. SUPERPHENIX
Les réflexions autour de SUPERPHENIX, un prototgjlee RNR-Na de puissance de 3000
MWth, débutent peu de temps apres la divergend®HENIX. En 1974, la France, I'ltalie ainsi
qgue I'Allemagne s’associent via leur compagnie eeipe EDF (51%), ENEL (33%) et RWE
(16%) pour former la société NERSA qui sera enghale la construction et de I'exploitation
de SUPERPHENIX. La construction du réacteur s'étermte 1976 a 1983 pour une premiéere
divergence en 1985. Durant toute cette période, ERFHENIX bénéficiera de I'intégralité du
retour d’expérience de PHENIX. A partir de 1986 voit apparaitre de trés fortes contestations
et pressions politiques contre I'exploitation dePHRPHENIX. Cela aura pour conséquences
de bloquer administrativement I'exploitation de EFPHENIX pendant cing ans, alors que le
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réacteur était opérationnel. En 1997, SUPERPHENiXaerété pour des raisons économiques

et politiques. La Figure 2-10 représente une vuiemge de SUPERPHENIX.

-

Figure 2-10 : SUPERPHENIX vu d’avion

2.2.4.2. Généralités

La filiere RNR-Na, comme la majorité des autrescemts retenus par le FIG utilise un spectre
rapide (énergies des neutrons majoritairement asepentre 100 keV et 1 MeV) permettant
I'optimisation des ressources en uranium ainsilguecyclage des actinides mineurs. Dans le
cas des RNR-Na utilisant le cycle combustible U/es, captures neutroniques de I'uranium
238 fertile abondant sur Terre permettent la pectidn du plutonium 239 fissile (voir (2.1)).
L'énergie est alors produite par la fission du @hiim 239, celle-ci s’Taccompagne de deux
produits de fission et de 2,4 neutrons. Pour chatpdron absorbé, la production de 2,3
neutrons est nécessaire afin d’entretenir la réaae fission. Un neutron est nécessaire pour
compenser celui absorbé par le plutonium 239, worsk pour assurer la transmutation de
'uranium 238 et 0,3 pour pallier les pertes liées captures stériles et aux fuites hors du ceceur.

La fission du plutonium 239 remplit cette condition

Poen —— B
T1/2 =23 min
239 239 -
92U _— a3Np+p (2.1)
T1/2 =2,36]
239 239 -
a3Np B saaPu+p

De plus, via un agencement adéquat entre matiesdefiet fertile au sein du cceur, il est
possible d’obtenir des taux de régénération pesitfhonymes d’une production de plutonium
239 pour chaque fission du cceur, ce qui correspanatincipe de régénération du combustible.
Le contrble de ce taux de surgénération ainsi guettaitement du combustible en aval au sein
d’'un cycle fermé permet alors de limiter au maximies risques de prolifération a des fins
militaires. Les RNR sont également une réponsegadtion des déchets ultimes a vie longue et
haute activité (HAVL) les plus radiotoxiques a loteyme que sont les actinides mineurs
américium, neptunium et curium. Aprés extractiorces €léments du combustible usagé, ceux-

ci peuvent étre mélangés au combustible au seirodeeaux assemblages. Placés dans le flux
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rapide, la fission de ces actinides mineurs engedds produits de fission dont la période est

beaucoup plus courte. La radiotoxicité a long teestealors largement diminuée.

Le combustible utilisé est de type MOX ((U,Py)@nais des carbures ou des nitrures sont
également & I'étude [14]. Les pastilles de ce cctible fissile sont empilées dans une gaine en
acier austénitique formant une aiguille combustibks différentes aiguilles, séparées par des
fils d’acier ou des grilles sont disposées dangualass hexagonaux d'acier austénitique formant
ainsi les assemblages. Ceux contenant les padiigkes (oxyde d’'uranium appauvri) sont

disposés en périphérie du cceur afin des captuseardatrons issus de la partie centrale. Dans
certaines configurations, des couches axiales diemadertile sont incorporées dans les parties

supérieures et inférieures des aiguilles fissiles.

Le sodium liquide est utilisé comme caloporteupréésente I'avantage de ne pas thermaliser les
neutrons issus du spectre rapide et d'étre urbaaloporteur permettant de fonctionner avec
des densités de puissance jusqu’a dix fois supésed celles permises par I'eau. De plus, la
température en sortie de cceur visée étant de 55@iCune température d’ébullition de 900°C,
son utilisation ne nécessite pas de pressurisdtiarircuit primaire. Le sodium a haut niveau de
pureté est également tres peu corrosif pour lasctsties, c’est pourquoi il est filtré en

permanence. La Figure 2-11 présente le principeNR-Na.

2.2.4.3. Choix technologiques
On distingue deux types d'architectures pour le Rt :

e L’architecture intégrée ou le circuit primaire airtgie tous les éléments associés
(pompes, échangeurs intermédiaires) sont intégaés th cuve réacteur remplie de
sodium. Le sodium chaud et le sodium froid sonas&ppar une cuve interne a la cuve
réacteur, la circulation du sodium est assuréedparpompes. Cette architecture a été
implémentée dans PHENIX et SUPERPHENIX notammena été retenue pour le
futur réacteur ASTRID.

» L’architecture a boucle ou une ou plusieurs bougteraires permettent de déporter les
pompes et les échangeurs intermédiaires. Cettaétenithie a été implémentée dans
RAPSODIE.

La cuve principale est suspendue a la dalle dutegéacsur laquelle on retrouve tous les
dispositifs liés a la manutention du combustibles barres de contrdle, a I'instrumentation. La
manutention des échangeurs intermédiaires ainsidggepompes est également réalisée via
cette dalle dans le cas des réacteurs de typedgrint. Ces pompes permettent d’assurer la
circulation du sodium au sein de la cuve en refaulasodium froid (400°C) dans le fond de la
cuve afin d'alimenter le pied des assemblagesclresits secondaires sont au nombre de deux

ou plus et utilisent également le sodium commedéuiVia des pompes, ils permettent le
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transport de la puissance de I'échangeur interrvédizers les générateurs de vapeur. La
production électrique est assurée via une turlifia.de ne pas activer le sodium des circuits
secondaires, des protections sont installées dphgéie du cceur. En plus des deux circuits
principaux, un certain nombre de circuits auxiéaisont également présents afin d’assurer des

fonctions de stockage, de transfert ou d’épuration.

Concernant l'instrumentation du réacteur, celleseifocalise sur la surveillance de quatre
points majeurs : la détection et la localisatiors deptures de gaines combustible qui sera
abordée plus en détails dans la section 3.2, lamaes le suivi de la puissance neutronique, de

la température des structures ainsi que des \diisati

2.2.4.4. Sdireté
La sdreté du réacteur fait bien évidemment I'otjahe attention toute particuliére avec la mise

en place de dispositifs permettant de répondreisigrandes problématiques.

* Les réactions avec le sodium : le sodium est uraln@talin qui réagit violemment
avec l'air et I'eau engendrant un risque de fewsadium et d’explosion. L'étanchéité
des divers circuits contenant le sodium est dontoreée et fortement surveillée. Des

gaz ne réagissant pas avec le sodium comme |'aiarote sont privilégiés.

» La maitrise de la réactivité : contrairement auactéurs a eau, une perte ou une
évaporation du caloporteur est synonyme d’augmentate réactivité (coefficient de
vide positif). Une compaction de la matiére fisgt également & exclure. Des circuits
de sécurité comprenant mesures neutroniques ehadgnamiques sont implémentés
de maniére indépendante et redondante. Ces cidriiggcurités ont une action directe

sur les barres de controble.

e L’évacuation de la puissance résiduelle : des mstewxiliaires sont prévus pour
assurer le fonctionnement des pompes primairesasrde dysfonctionnement de leur
alimentation principale, afin d'assurer un refregiment permanent. Si ces pompes
étaient amenées a ne plus étre opérationnellesnigection naturelle qui se mettrait en
place permettrait d’assurer un refroidissementisuft grace notamment a I'importante

masse de sodium qui permet de bénéficier d’'unebty@ee inertie thermique.
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Figure 2-11 : Principe du RNR-Na

2.2.5.ASTRID [15]-[17]

2.2.5.1Généralités

Dans le contexte des travaux de R&D sur la quagigénération de réacteurs initiés par le FIG
dont la France est un acteur majeur, I'état franaatonfié au CEA lors de la Convention du 9
septembre 2010 I'élaboration d’'un avant-projet itiétd’'un prototype industriel de RNR-Na :
le projet ASTRID. Ce projet, né du regain d'intégiur la filiere rapide pour les raisons
précédemment citées et de I'important retour d'égpée dont dispose la France dans la filiere
sodium, a pour objectif de démontrer via l'intégmtde technologies innovantes la rentabilité
et la sdreté d'un RNR-Na a échelle industriellesaique la faisabilité de tout le cycle
combustible qui doit y étre associé. Pour celaREX francais provenant principalement de
PHENIX mais également mondial est étudié afin démmen place des programmes R&D dans
le but de pallier les principales faiblesses id&@s. Ceux-ci se focalisent sur une amélioration

de la sdreté et de la disponibilité du réacteuavers des études portant sur les points suivants.
» La réactivité du coeur
* Les réactions sodium-eau
* Les réactions sodium-air
* Les accidents graves
e L’évacuation de puissance résiduelle
e L’inspection, la surveillance et la réparation

La puissance du réacteur a été définie a 600 M\&lée-ci résulte d’'un compromis entre un

réacteur suffisamment puissant afin de permetteeaxtrapolation & un réacteur industriel de
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puissance comprise entre 1000 et 1500 MWe sandioaiiin de la démonstration de sdreté et
le besoin de flexibilité afin de pouvoir implémentdes technologies innovantes. Le co(t
financier est également un paramétre pour le dimensement du réacteur. Concernant les
exigences, ASTRID devra permettre d’atteindre weau de sdreté au moins équivalent a celui
des réacteurs concgus dans les années 2020. Lit&idni cycle fermé comprenant 'atelier de
conception du combustible, de recyclage ainsi quérahsmutation devra étre démontrée. Le
projet ASTRID présente également un intérét expembal puisqu’il devra rendre possible des
campagnes d’irradiations afin de tester des salgtimnovantes concernant la sdreté et la
disponibilité du réacteur, d’étudier des matériaixcombustibles innovants et de valider les
codes de calculs. Cet aspect est d'autant plusrtamoqu’il n’existe plus d’autres RNR en
fonctionnement en Europe. La disponibilité viséardes réacteurs de quatrieme génération est
de 90% (environ 80% pour le parc électronucléaiaadais actuel). Sachant qUASTRID est
également prévu comme support a des programmesimepéaux, la disponibilité envisagée
pour ce réacteur est de 80%. Concernant la dusdglditation, cette derniére est évaluée a 40
ans avec possibilité d’extension en fonction du REeX’exploitation. Les réacteurs industriels
de quatrieme génération devant a terme assureiieet la régulation du réseau électrique, les
réglages de fréquence et de tension du réseautsdomc également implémentés dans
ASTRID. Concernant I'aspect économique, le réactamt la construction est aujourd’hui
estimée a environ 5 milliards d’euros [18] (donteuenveloppe de 650 millions d’euros
débloquée dans le cadre du grand emprunt de 20d0fpancer les études de conception)
devra permettre de prévoir le colt d’'un parc nuéaélant troisieme et quatrieme génération

et de vérifier la compétitivité d’'une telle prodiact électrique.

2.2.5.2Co=ur et combustible

Le matériau combustible retenu est de type oxydeenfU,Pu)Q Ce combustible bénéficie en
effet d’'un retour d’expérience important provenaotamment de PHENIX et SUPERPHENIX.
Le matériau de gainage envisagé pour ASTRID edyjgle acier ferritique ou martensitique.
Ces deux types de gainage permettent d'envisagtillles gonflements méme a des taux de
combustion élevés. Néanmoins, ces derniers négetssitcore de nombreuses qualifications et
ne seront pas utilisés dans les premiers coeursTdRAS Le gainage envisagé pour ces derniers
est de type 15-15 Ti écroui AIM1, celui-ci bénéditi d'une R&D plus conséquente. Le
diametre externe des aiguilles combustible seravi‘en 9,5 mm (contre 8,5 mm pour
SUPERPHENIX) et le diametre des fils hélicoidausuaant 'espacement des aiguilles sera
réduit a 1 mm. Ces choix sont motivés par la v@atd réduire les quantités de sodium dans le
réseau d’aiguilles pour des questions de sdreté.curmcept de combustible hétérogene

(alternance de zones fertiles LJ& de zones fissiles (U,Pw)@st également retenu.
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Le design du cceur d’ASTRID est principalement gyieé des objectifs de sOreté. Le concept
de cceur CFV (Cceur Faible Vidange) a été retenulelsggn de ce cceur lui permet d’avoir un
coefficient de vide Iégerement négatif favorabla gerte de réactivité en cas de perte du débit
de sodium. Ainsi, le comportement naturel d’'uncadur apparait plus sdr en cas de remontée
intempestive de barre que celui des cceurs congus passé comme celui de SUPERPHENIX.
Ce comportement intrinséque joue un role centrat da niveau de prévention souhaité, ce qui
représente une rupture avec SUPERPHENIX et unecaeamajeure sur le plan de la slreté.
Néanmoins, cette avancée en terme de slreté rtéaassipuissance volumique plus faible qui
se traduit par un inventaire en plutonium plus ingat de 30% et une augmentation du
diamétre du cceur et donc du réacteur. Ce cceuompinsé de 18 barres de commande pour son
pilotage. Un récupérateur de corium est égalemperntu au fond de la cuve pour retenir et
refroidir ce dernier en cas de fusion du combustidtl des tubes traversant sont prévus pour
faciliter son écoulement jusque celui-ci. La FigRr&2 illustre le coeur CFV d’ASTRID dans sa

version V3.

1471 postions sur le sommuier
1 assemblage inerte (—RBx)
180 assemblages combustibles coeur inteme
@ 108 assemblages combustibles coeur externe
@ 9 assemblages RBC
& 9 assemblages RBD
® ® @ 344 assemblages réflecteurs
@ 12 positions pour assemblages combustibles
@ 72 positions pour stockage interne
550 assemblages PNL
& 3 assemblages DCS-P-H
O 21assemblages DCS-M-TT
@ 144 positions de stockage interne
28 positions de déverminage
{3 & 74 emplacements disponibles
(O ) postions non débttantes

« 5 Traversées pour DIMEP B

Figure 2-12 : Coeur CFV dans sa version VRL4]

2.2.5.3Inspection et surveillance

La notion d'inspection en service est égalemenforeée comparé aux anciens RNR-Na. Cet
aspect a été par le passé considéré comme unfaibiet de la filiere en raison de I'opacité et
de la réactivité du sodium. Un effort important @&trté sur ce point dés la conception
notamment en limitant au maximum les soudures,aeilithnt les accés pour maximiser les
zones inspectables et démontrant I'absence de danige a une défaillance dans une zone non
inspectable. Cette surveillance repose sur uneumsntation tres diverse plus amplement

décrite dans la section 2.3.
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2.2.5.40rganisation du projet

Si le projet est porté par le CEA, de nombreux stdels sont également impliqués via des
collaborations bilatérales dans lesquelles ceufkagincent sur fonds propres une partie des
travaux engagés. La Figure 2-13 résume ces codtibns. Au-dela des collaborations
industrielles, c’est au sein de collaborationsrimaonales que sont entrepris les programmes
de R&D. Le projet ASTRID fait ainsi pleinement pagiu plan européen pour la transition
énergétique bas carbone, via la réalisation de remmbprojets dédiés a la R&D. Au plan
mondial, en plus de l'investissement francais an ge FIG et de I'AIEA, des partenariats
bilatéraux ont été créés avec le Japon, I'IndeRissie, la Chine et les Etats-Unis pour
entreprendre conjointement des actions de R&D. @wamt le planning d’ASTRID, I'avant-
projet est constitué de plusieurs phases, cellesstidétaillées sur la Figure 2-14.

CAEA)) FBR
« A"—_/R&D . Maitrise d’ouvrage
S— environ z» Pilotage stratégique
e 60 ersonnes o
= Z5 EDFR&D =
g 'm ’ Relais ASTRID a —2
TS KRR Cellule projet ASTRID el | a
v ALDECo Pilotage opérationnel
Architecte industriel ﬁ
3 R&D CEA _— Assistance EDF oF
Innovation,
— développements I
spécifiques, Fiabilité, Qg COMEX NUCLEAIRE eyt s
8 qualifications, codes, dlsponibillte.‘ Recherche d'innovations =]
= expertises S iy
g = @ AIRBUS VLA Rolls-Royce
<< Assistances externes I
L
= Moyens communs
.‘9.; Cellules & infrastructures
= d’examens JACOBS
&‘.:? SEIV
o
o
Figure 2-13 : Organisation générale du projet ASTRD [14]
Choix Décision de Décision de Décision de Chargemfx.nt du
d'options poursuite passage @ la construction co::mbustlble et
préliminaires phase APD iveIgBite
¢ ¢ ¢ i ASTRID
2010 2011 201l 2013 2014 2015 2016 2017 2019 2020
Avant-Projet
Sommaire Construction
Détaillé
A T A .
Dossier Dossier d’options Rapport
d'orientation de de siireté préliminaire de
sireté sireté

Figure 2-14 : Planning global du projet ASTRID[14]
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2.3.  DLinstrumentation pour ASTRID

2.3.1.Généralités
L'instrumentation du réacteur représente un axedes programmes de R&D d’ASTRID. De
nombreux instruments de mesure seront install@sdadissurer des fonctions de contrble et de

shreté. Cette instrumentation est tres diverserapeend notamment :

» les mesures de pression et de température du sadissn bien au niveau du cceur que
des divers circuits. Ces mesures au niveau dembksges sont essentielles notamment

afin de prévenir un éventuel bouchage d’assemblage.

* les mesures de températures des structures asinrdeiller certaines parois notamment

dans le sodium.

» le contrdle des vibrations qui permet d'avoir unenmaissance des différentes
contraintes que subissent 'ensemble des strucatrd&valuer ainsi le vieillissement

accéléré induit sur les structures.

* les mesures acoustiques qui permettent un examefiintiggrité des différentes
structures internes de la cuve, l'opacité du sodmemdant difficiles les mesures

optiques.

» les mesures de relachement d’hydrogene afin deesléwdéclenchement et I'évolution

d'éventuels feux de sodium.

* le contréle de puissance neutronique qui permetpilotage du réacteur : cette
puissance est mesurée via une série de détectémrsspdans les protections
neutroniques autour du cceur ou sous la cuve afpodeoir couvrir toute la gamme de

puissance du réacteur.

» la détection et la localisation des ruptures deamivia la détection des produits de
fission relachés lors de la perte d'étanchéité el'umguille combustible. Cette
instrumentation permet d’anticiper une éventueligravation de I'état des aiguilles
combustible. Elle est I'objet de cette these eha gdus amplement discutée dans les

chapitres suivants.

Un important REX est disponible concernant ces rde® instrumentations notamment via
PHENIX concernant les RNRs francais. Ce REX sera aniprofit dans la conception de
l'instrumentation d’ASTRID avec des exigences aesrgpour encore réduire la probabilité
d'occurrence d'accidents graves. Afin d’atteindret @bjectif, une diversification et une
redondance des systemes de mesure plus importaatgésenvisagées. Suite a l'accident

nucléaire de Fukushima, des études ont été lanafes’améliorer la résistance a I'accident de

23



Chapitre 2 - Les réacteurs génération IV, le prafgTRID et I'instrumentation nucléaire dédiée dllare
sodium

linstrumentation actuelle. Des développements @&mn lavec la mise au point dune
instrumentation post-accidentelle ont égalementirét&s. L'instrumentation éprouvée ayant
été développée il y a plus de trente ans, des #wodu technologiques sont de plus a

implémenter.

2.3.2.La détection de ruptures de gaines (DRG)

2.3.2.1. Notion de coeur propre
Afin d’assurer la sOreté du réacteur en garantissatamment le confinement des rejets
radioactifs, le concept de défense en profonddticiesis en avant. Celui-ci consiste a garantir
l'intégrité des trois barrieres de confinement gaet la gaine combustible, le circuit primaire et
I'enceinte du réacteur. Si une certaine pollutiarcifcuit primaire est tolérée dans les réacteurs
de deuxieme et troisieme génération, il a été chbéxclure cette possibilité dans le cas des
RNR-Na pour favoriser un fonctionnement en cceupngrol’intégrité de la premiéere barriere
de confinement qu’est la gaine combustible reptésgonc un enjeu majeur. Celle-ci se justifie
par une réaction oxyde combustible-sodium (ROSh&mt un composé de densité inférieure &
celle du combustible, I'uranoplutonate de sodiumgemdrant des contraintes sur la gaine
combustible liées & une expansion volumique aingirgg élévation locale de température. La
ROS est donc synonyme d’une trés probable aggoavde la rupture de gaine pouvant mener
a un rejet de matiere combustible dans le cirauibgire, a un accident de refroidissement puis
a une fusion partielle du combustible. Le maintiEnl’intégrité de la gaine combustible est

essentiel et c’est donc sur cette notion de comr@rue repose toute la stratégie de DRG.

2.3.2.2. Etatde l'art

2.3.2.2.1. Principe de détection
La DRG doit permettre a I'opérateur de suivre llétion de la rupture dans ses différentes
phases via une instrumentation appropriée a chadeirelles-ci afin de prendre les décisions
appropriées le plus t6t possible. Elle permet égeale le déclenchement d’actions de sécurité
suite a un dépassement de seuils. La Figure 2di§ue les différentes phases de I'évolution

d’une rupture de gaine.

e t1-1t2: rupture gaz, apparition des premiers gazs$@h (Xe, Kr) auparavant retenus
dans les vases d’expansion de l'aiguille combuestitdur suivi est assuré a partir de

prélevement dans le ciel de pile et dans le sogitumaire

e 12— t3: rupture ouverte, apparition des premiers pitsdle fission volatiles (Cs, I, Br,
Rb). Le suivi de certains d’entre eux est assurédptection de neutrons différés via

préléevement de sodium primaire.
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e t3 - t3': rupture critique suite au dépassement dul skArrét d'Urgence (A.U.), au-
dela la perte de matiére combustible dans le premaest plus exclue. Le réacteur est

arrété pour respecter le concept de coeur propre.
Les différentes ruptures de gaine peuvent trougsratdigines diverses, on distinguera :

e les ruptures de fabrication, se caractérisant padéfaut d'étanchéité au niveau des
soudures des vases d’expansion. L'intervalle deseti+t2 est généralement long pour
ce type de rupture, de 'ordre de plusieurs helagssant ainsi une marge de manceuvre

plus importante a I'opérateur concernant le déaraemt de 'assemblage.

» les ruptures de fin de vie, caractérisées par uwerture de la gaine au niveau de la
colonne fissile liée a des contraintes trop impuds (gonflement du combustible). Ces
ruptures se produisent lorsque le taux de combustsl élevé (> 15 % FIMA).
L'intervalle de temps t1-t2 est court, de I'ordre guelques minutes, et demande donc

une plus grande réactivité [19].

e les ruptures accidentelles, provoquées par un dé&faurefroidissement et/ou une
insertion de réactivité. L’intervalle de temps 2letst court.

Aprés identification et qualification de la ruptute gaine, une localisation permet d’identifier
I'élément combustible devant faire l'objet d'uneteirvention. Celle-ci s’effectue via
prélevement du sodium au-dessus des assemblagésitet’effectuer le plus rapidement
possible avant arrét du réacteur. Dans le cas e logalisation n'est pas possible avant arrét
du réacteur, un redémarrage avec montée en puésgagressive afin d'effectuer cette
localisation est prévu aprés avoir écarté le risdfaecident [20]. Dans le but de juger de la
criticité de la rupture de gaine, c’est-a-dire déieer si un assemblage peut étre conservé en
réacteur jusqu’au prochain arrét prévu ou non, cmémma limite est défini par rapport a
'amplitude et a la cinétique du signal issu desdpits de fission émetteurs de neutrons retardés
(PFEND).

Apparition des Atteinte du seuil
premiers gaz de dA.U
fission

t0 t t2 t3 t3'

F + } + + > temps

Fonctionnement en Apparitions des Perte de
puissance PFEND combustible
| )
Y Y
Surveillance générale et isolopique Surveillance générale des PFEND
des gaz de fission
Y
Surveillance localisée des gaz et
des neutrons

Figure 2-15 : Diagramme d’évolution des ruptures dgaines combustiblg21]
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2.3.2.2.2. Le suivi des gaz rares de fission
Les produits de fission gazeux accumulés dans &sesv d'expansion (Xe, Kr) durant
l'irradiation sont amenés a étre libérés dans thuso primaire en cas de rupture de gaine, sous
forme de bouffées plus ou moins violentes dansptemiers instants de la rupture puis de
maniere continue en fonction de leur diffusion densombustible. Ces gaz circulent dans le
caloporteur chaud avant qu’une partie ne soit d&gaans le ciel de pile composé d’argon. Le
suivi de ces gaz, pouvant étre basé sur une mgkbale (chambre d’ionisation a circulation)

Ou un suivi isotopique (spectrométrie gamma), stffe via deux systémes de prélévement :
* La DRG gaz pour laquelle le préléevement s’effectaes le ciel de pile d’argon.

 La LRG gaz (Localisation de Rupture de Gaine) paquelle le prélevement s’effectue
dans le sodium primaire au-dessus des assemblagesmet également une fonction

de localisation de I'assemblage fuyard.

2.3.2.2.2.1. Le systéme DRG gaz
L'instrumentation de DRG gaz est équivalente sUEREK et sur SUPERPHENIX et se
compose de deux systemes de prélévement identiguparallele. L'argon du ciel de pile est
extrait via une des deux voies de prélevementasite dans un pot d’épuration au niveau de la
dalle réacteur rempli de laine d'acier inoxydabdsstthé a stopper les aérosols de sodium. La
redondance du systeme de prélévement permet anség&nérer un pot d'épuration tout en
conservant I'autre voie fonctionnelle. Le sodiunsgemensuite dans un filtre Poral ou il finit de
se refroidir. La Figure 2-16 illustre le modulemtélévement d’argon de SUPERPHENIX.

.- -Jd-—-—
- _pgq__._ ______,chauffage des tubes
38 VX = * de prélévement
7 piége & vapeur
de sodium
. A .
chauffage pour
régénération du A filra PORAL
piége & vapeur Na ! \
- .

canne
chauffante

19390

PRELEVEMENT DE L'ARGON

Figure 2-16 : Module de prélevement d’argon de SUFRPHENIX [21]
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2.3.2.2.2.2. Le systeme LRG gaz.
Le systeme LRG gaz utilisé dans PHENIX est compdeél2l tubes permettant des

prélevements au-dessus des assemblages. Ce préfgymnt s’effectuer selon deux modes :

« Le mode « GN » dans lequel les 121 prélevementsésgngent dans une chambre. Le
mélange de sodium représente 1% du sodium ayansittradans le cceur. Ce mode est

utilisé dans un but de détection.

* Le mode « G3 » dans lequel les prélevements steffemu-dessus de trois assemblages
situés respectivement a 120° les uns des autred dédre mélangés dans la chambre.
Ce mode permet la localisation de I'assemblageeptéat une rupture de gaine. Le
mélange de sodium représente 1% du sodium ayarsittadans les trois assemblages

sélectionnés.

Les préléevements transitent ensuite par un blomesure DND (voir section 4.2) puis par une

colonne de dégazage a contre-courant d'argon. aess@parés circulent ensuite dans un pot
d’épuration puis dans un filtre Poral comme dansaede la DRG gaz. Lorsque le groupement
de trois assemblages fuyards est identifié, undysaales groupements voisins permet la
localisation de la source émettrice. SUPERPHENID{passédait pas ce systéeme LRG gaz en
raison de contraintes d’exploitation élevées. lguFé 2-17 illustre le mécanisme de la LRG de
PHENIX.

~—BLoc DALIMENTATIOH
le POMPE

‘,;J[»—‘

|——MECANISME
DE COMMANDE

ity
pleis VOLUME SOURCE
LI beie DU BLOC DND

gL

oepmMETRE EM— ([ |

NIVEAU Na__,

PCMPE EM. —/

CHAMBRE DE MELANGE _—

—PETIT SELECTEUR

shqares
e

| —GRAND SELECIEUR

TUBES ECHANTILLONS _— ©

Figure 2-17 : Mécanisme de la LRG21]
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2.3.2.2.2.3. Le bruit de fond
Les préléevements gazeux DRG et LRG sont polluésiparuit de fond ayant pour principale

origine deux produits d'activation gazeux préseiatss le sodium.

« Le néon 23 (I,=37 s), produit par activation du sodium via lacté&m Na(n,p). Ce
radioélément est émetteir(énergie moyenne 1898 keV)yef440 keV).

* L’argon 41 (T,2=1,8 h), produit majoritairement par activation potassium via la
réaction*K(n,p). Le*K est présent dans le sodium sous forme d’'impur@séeur de
200 ppm a PHENIX). L’activation de l'argon de coruee “°Ar(n,y) est une

contribution minoritaire. Il est émettepir(énergie moyenne 464 keV)yef1294 keV).

Le néon 23 est produit en grande quantité mai®sade de 37 secondes permet de réduire sa
contribution d'un facteur 7000 grace a une ligneetard d’environ 9 minutes. L'activité de
'argon 41 relevée a PHENIX était environ 3000 faidérieure a celle du néon 23 mais
constituait néanmoins une source de bruit impostaide a la diffusion Compton du
rayonnement gamma a 1,294 MeV [21]. Si l'utilisat@une ligne & retard permet de réduire le
bruit de fond, elle posséde également l'inconvénamduire des pertes de signal utile en

raison de la décroissance des produits de fission.

2.3.2.2.2.4. Moyens de mesures
Apres prélevement et purification des gaz, ceutanisitent vers différents postes de mesure.

Ces derniers sont définis ci-dessous :

» les chambres d’ionisation pour les mesyresy. Deux types de détecteurs sont utilisés
selon le niveau d’activité. Les chambres d’ionmata circulation permettent un suivi
en continu de la valeur globale de l'activité inéére a 0,4 TBqg.m en équivalent
133xe. Elles sont utilisées a la fois sur le circuR® gaz et LRG gaz. Des chambres
d’ionisation dites «Haute Activité » sont instaéur le circuit DRG gaz et permettent

un suivi global de lactivité en situation accidelte (inférieur a 10 TBq.mi® en

équivalent®xe).

* La spectrométrie gamma installée en paralléle desnbres d’ionisation. Dans ce
systéme, le gaz passe devant une diode germaniper pyr (diode HPGe). La trés
bonne résolution (environ 0,2% a 1332 keV) du détegpermet une identification fine
des gaz rares. L'inventaire en radio-isotopes digng sur I'état de la rupture avec
notamment I'apparition de périodes courtes aveggravation de la rupture. Cette
spectrométrie remplace le poste de chromatogragthest implantée a la fois sur la

ligne DRG gaz et LRG gaz (voir Figure 2-18).
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* La spectrométrie de masse, installée sur la ligR&@az, permet apres passage dans
une ligne d’enrichissement de quantifier la conedin en gaz rares stables. Le
rapport des signaux entre gaz rares stables eta@ds apporte une information sur le

taux de combustion de I'assemblage rupté et doagttiocalisation de celui-ci.

Un systeme de LRG par scrutation des assemblagigsnétallé sur SUPERPHENIX. Celle-ci

permettait la détection de perte d’'étanchéité loeskg réacteur était a l'arrét et pendant les
phases de manutention du combustible. Ce systeaiepwur but de mesurer les relachements
de gaz rares de fission lors de la manutentionadeemblages via prélévement de I'argon de
balayage du ringard de manutention, épuration deaogon et mesure via une chambre

d’ionisation a circulation.
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Figure 2-18 : Schéma général DRG-LRG de PHENIX22]

2.3.2.2.2.5. Retour d’expérience

La LRG gaz de PHENIX s’est avérée efficace avecdétection en mode « GN » plus rapide
que les mesures neutroniques et plus rapide gD gaz en raison d'un taux de dégazage
plus faible que dans le ciel de pile et d’'une comegion en*Ar moins importante. La
concentration ef®Ne plus élevée dans le sodium est compensée paligmeea retard plus
longue (neuf minutes en DRG contre quinze minuted RG). L'étape de prospection des
assemblages en mode « G3 » est rapide sur PHENIX pour le prélevement et 10 s pour le
déplacement). En revanche, le mode « G1 » qui staitsa identifier directement I'assemblage
émetteur n'a jamais fonctionné. L'identification det assemblage se faisait par prospection sur
les premiers assemblages voisins, opération plitegse en temps. Il a également été relevé

des problemes de colmatage rapide des pots d'épugr les aérosols de sodium. L'intérét du
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poste de spectrométrie de masse a été restreia percessité d’'une phase d’enrichissement
portant le temps d’un cycle a 1h50. Par ailleung fonction de localisation de rupture de gaine
était également prévue via l'incorporation a lastarction de I'assemblage d’'un mélange de
différents isotopes de xénon et krypton stablesésgmtatifs de I'assemblage. Cette technique
difficile & mettre en ceuvre sur les réacteurs dmdg taille n'a pu étre implémentée sur
PHENIX et SUPERPHENIX. Les chambres d'ionisationetént une grande efficacité afin
d'assurer une détection précoce des gaz rares shorfi Le remplacement de la
chromatographie couplée a un détecteur iodure daumodopé au thallium Nal(TI) par la
spectrométrie gamma HPGe a permis de supprimepkéte séparation des gaz devenue inutile

faisant ainsi passer le temps de cycle de mesud&arinutes a cing minutes [22].

2.3.2.2.3. Le suivi des halogénes

Comme les gaz rares de fission, d'autres produgtsfission, de nature physico-chimique
différente, sont amenés a étre relachés de I'dégeii cas de rupture de gaine. Le relachement
de ces produits de fission est fonction de parasé&mmme leur temps de demi-vie, leur état ou
leur affinité avec I'oxyde combustible et le sodiuFarmi ces radioéléments, les produits de
fission volatiles sont, apres les gaz rares déofisses plus susceptibles d'étre relachés hors du
combustible en raison de leur état gazeux dans-cielue relachement de certains de ces PF
comme les produits de fission émetteurs de neutiffisés (PFEND) peuvent étre suivis grace
a un comptage neutron global. Les PFEND suivis $emthalogéned’Br, ®Br et * de
périodes comprises entre 15 et 60 secondes. Qemeit aux gaz rares de fission, cette

mesure génére un arrét d’'urgence sur atteinteskuil de 25 cm2.R

Deux mesures distinctes permettent la détectitaletalisation de rupture de gaine via le suivi
de l'activité liee au PFEND.

* La DRG sodium ou le suivi est effectué par préleseind’un échantillon représentatif

du ceeur.

* La LRG sodium ou le suivi est effectué sur un éthan représentatif du sodium

circulant dans un groupement de trois assemblages.

Les autres produits de fission, non gazeux ou moettéurs de neutrons retardés, ne peuvent

étre suivis.

! La surface équivalente de recul (unité cm2.R)espond & la surface nue de combustible léchéeepar |
sodium dont I'émission de produits de fission émet de neutrons différés est réalisée par phérmmeén
de recul [20].
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2.3.2.2.3.1. Le systéeme DRG sodium
Deux systemes différents ont été implémentés sSuENRM et sur SUPERPHENIX. Sur
PHENIX, la DRG sodium comprend six prélevementdseses de sodium effectués derriere
chacun des six échangeurs intermédiaires. Les telmpransit des six lignes de prélévement
sont homogénéisés a 24 secondes via I'ajustemsriigies de retard pour parvenir au bloc de
mesure DND. Le bloc DND est composé de six potsndeure séparés par un absorbant en
graphite. Cette isolation des pots de mesure peumetprélocalisation de la source émettrice
par sixieme de coeur. Chaque pot de mesure esgardrée deux compteurs proportionrile
au sein d'une couche de polyéthylene. Cette dernp@rmet de thermaliser les neutrons,
augmentant ainsi la probabilité¢ de réaction (nm)sdle compteutHe (probabilité de 5313
barns pour des neutrons de 25 meV [23]). Une épaisde plomb est située en amont des
détecteursHe pour limiter d’une part le débit de dose au aiveles compteurs et d’autre part
pour limiter la production de photoneutrons parctiéa (y,n) des gamma de 2,75 MeV du
sodium 24 sur le deutérium présent dans la couehgotl/éthylene. Ce systéme sera détaillé
plus longuement dans la section 4.2 ou une optiioisa’un tel poste de mesure est proposée.
La Figure 2-19 illustre le systeme DRG sodium d&EREK.
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Figure 2-19 : Systeme de prélevement (a gauche)vee en coupe du bloc DND de la DRG
sodium de PHENIX[21]

La DRG sodium de SUPERPHENIX repose sur deux syséimdépendants de quatre
prélévements couvrant chacun un quart du coeurdées systéemes se recouvrent partiellement
afin d'assurer une redondance. La sectorisatiomgied’effectuer une prélocalisation. Les
prélevements sont envoyés vers huit pots DND sitwésiveau de la dalle réacteur constitués

d'un calorifuge, de plomb et de polyéthyléne poes mémes raisons que précédemment.
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Chaque pot est entouré de trois comptédes Le dépassement de seuil de deux compteurs sur

trois entraine 'arrét d’urgence.

La DND Intégrée (DND/I) [24]-[26] a également étépiémentée sur SUPERPHENIX a titre
expérimental. Aprés qualification de la chambreisgsién haute température CFUCO06 a
PHENIX, onze détecteurs ont été installés a SUPHRNRK dans les doigts de gant solidaires
des échangeurs intermédiaires. Ces chambres pdownetibnner a plus de 600°C sous des flux

gamma supérieur & 1Gy.h'. L’absence de prélévement de sodium est un atajeun

2.3.2.2.3.2. Le systéme LRG sodium

Sur PHENIX, la LRG sodium utilise le méme systeraepeelevement que la LRG gaz utilisant
les modes « GN » et « G3 ». Le sodium rejoint un¥D de conception classique avec six
détecteurs’He regroupés en deux voies de trois compteurs. SBIPERPHENIX, la LRG
sodium présente un aspect modulaire avec six medND n’intégrant qu’un seul compteur
*He couvrant chacun 1/6 du cceur. Chaque module g@ssin sélecteur rotatif lui permettant
de scruter 1/6 des assemblages (63 assemblagespden « GN » ou « G1 ». La Figure 2-20
illustre les différents blocs composant la DRGaet RG sodium de SUPERPHENIX.

(67M3-) !"' (0a M3
RGS 3B '
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Figure 2-20 : Systeme de prélevement sur SUPERPHEXIF DRG sodium (RGS) et LRG
sodium (1-6)[20]

2.3.2.2.3.3. Le bruit de fond
L'activité du sodium liée aux produits d’activati@st trés importante. A titre d'exemple, on

notera les activités estimées au niveau du bloc OB DRG sodium de PHENIX [21].
« 100 TBq.n? pour le?*’Na produit par réactiofiNa(ny)

« 20 TBq.m® pour le?*Ne produit par réactiofiNa(n,p)
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« 5 TBq.m° pour 1e*°F produit par réactioffNa(ng)
« 500 GBq.nT pour le?Na produit par réactiofiNa(n,2n)

Les mesures DND présentent I'avantage de s’abglesiactivité$ et d’'une grande partie des
activitésy (effet de pile-up possible) des produits d’acimatcités ci-dessus. En revanche, le

signal DND est soumis a trois sources de pollution.
e Le bruit des neutrons provenant du cceur.

* Le bruit lié & la pollution des gaines par desdéside matiere fissile lors de la

conception des aiguilles.

« Le bruit des photoneutrons produits par réacfidfy,n) sur le deutérium présent en
isotopie naturelle dans le polyéthylene. Ces plaattons apparaissent en raison de
I'émission gamma déd*Na dont I'énergie (2,75 MeV) est supérieure auilsge la

réaction photonucléaire (2,2 MeV).

2.3.2.2.3.4. Retour d’expérience

La DRG sodium de PHENIX a vu son efficacité limitdgamment & cause d’'un systéme de
prélevement n'offrant qu'une faible couverture de duve. L’évolution de la thermo-
hydraulique du collecteur pouvait ainsi influent@mréponse du systeme. De plus, Iisolation
des six pots de sodium grace a l'étoile en grapbiest avérée décevante rendant la
sectorisation difficile. Sur SUPERPHENIX, l'utilisan de blocs DND distincts pour les
différents secteurs suivis ainsi que leur redondgrar recouvrement partiel des deux systemes
indépendants est par conception une améliorationrgggport a PHENIX. L'utilisation de
rampes de prélevement redondées plutdt que destsigermet une meilleure homogénéité du
prélévement et donc de la réponse du systeme. laemmpent des huit pots DND au niveau de
la dalle réacteur permet de réduire les délaisraesit sans augmenter la contribution des
neutrons du coeur a la pollution du signal. Toutgfdiabsence de rupture de gaine sur
SUPERPHENIX n’a pas permis de qualifier le dispbsitans les conditions réelles
d'utilisation. Le dispositif de prélevement n’étadgalement pas satisfaisant en raison de
déconnexions mécaniques de I'embout de prélevetoentdes transitoires rapides. Les DRG
sodium de PHENIX et SUPERPHENIX sont toutes lexdmumises aux bruits provenant a la
fois de la pollution des gaines et des photonestrdres mesures sont corrigées des
photoneutrons par compensation via une chambreniddtion et des ajustements sont
également réalisés en fonction de la puissancegtit du sodium primaire ainsi que du débit

de prélevement.

Comme pour la LRG gaz, le mode de prospection «»Gfla pu étre utilisé avec la LRG

sodium. Le mode de prospection « G3 » a cependant fonctionné avec un temps de
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prospection de 80 secondes en mode normal et 20dex en mode rapide. La LRG sodium de
SUPERPHENIX s’est vue moins efficace avec un tem@sprospection de plus de deux
minutes et des blocages mécaniques au niveau dgsesade prélevement. De plus, la

surveillance des assemblages fertiles n’était paes pn compte.

Concernant les chambres a fission hautes tempésat@FUCO06), si I'implantation en cuve et
'absence de prélevement permet un temps de répomse rapide (six secondes a
SUPERPHENIX), cette proximité avec le cceur entraime contribution de bruit tres

importante liée aux neutrons du cceur. De plusfidatité de détection est plus faible qu'avec
un compteurHe. Il est & noter que ces chambres souffrent éwgaie d’un phénoméne de

décharges partielles encore mal compris aujourctgui font I'objet de travaux au sein du
laboratoire LCAE du CEA Saclay [27]-[29].

2.4.  Conclusion et perspectives

Les réacteurs de quatrieme génération font actnetié I'objet de nombreux programmes de
R&D afin de pouvoir répondre a moyen terme aux [gnolatiques de pérennisation du
combustible et de prolifération, tout en augmentaststandards de sireté. La filiére sodium
représentée par le projet de prototype de RNR-Nasiniel ASTRID apparait comme une des

plus viables notamment en raison de sa maturitéht#ogique avancée.

Visant un fonctionnement en cceur propre, la suargie de l'intégrité de la premiere barriere
de confinement, a savoir la gaine combustible, essentielle. Celle-ci se traduit par une
instrumentation nucléaire permettant le suivi (céd@ et localisation) des relachements de

produits de fission dans le sodium primaire endsasupture.

2.4.1.Synthese du REX sur les mesures DRG/LRG

Si les systemes DRG et LRG gaz ont démontré dedsoparformances dans I'ensemble, ceux-
ci présentent I'inconvénient d'étre tributairesligmes a retard afin de réduire au maximum les
composantes de bruit provenant du néon 23 et dgphadl. La mesure est donc retardée et est
toujours partiellement bruitée. De plus, ces mesuee concernent que les gaz de fission. Les
systémes DRG et LRG sodium permettent le suiviRdeEND lors de I'évolution d’une rupture
gaz en rupture ouverte. Ces mesures via compteppsiionnelsHe sont sensibles au débit de
dose ainsi qu'aux photoneutrons issus de I'actinijgortante du sodium 24. Si des délais et des
blindages sont implémentés, il reste difficile daffeanchir de ces perturbations qui doivent
faire I'objet de compensations. De plus, les PFESHDS de la pollution des gaines représentent
également une source de bruit pour ces systematsctonme les neutrons issus du ceceur.
Comme pour les systémes gaz, ceux-ci ne permédtentvi global que d'un certain nombre de

produits de fission (PFEND) et le suivi isotopiaest inexistant.
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Le Tableau 2-5 résume les capacités de détectionttieinstrumentation.

Suivi intégral par comptage Suivi isotopique par
°r total spectrométrie
Gaz rares (Xe, Kr) Oui Oui
Halogenes (Br, I) Oui Non
Autres PF (Rb, Cs, ...) Non Non

Tableau 2-5 : PF suivis par I'instrumentation convationnelle en RNR-Na

2.4.2.Perspectives

En raison de la nécessité de fonctionnement en poepre et des lacunes de I'instrumentation
actuelle (limitation des produits de fission suivadsence de suivi isotopique hormis pour les
gaz et délais importants), il est nécessaire ds&amér une instrumentation permettant le suivi
isotopique de tous les produits de fission dans dfdais plus courts afin d’apporter un
diagnostic enrichi a I'opérateur a la fois surdtéde la rupture et sur sa cinétique d’évolution,
lui permettant ainsi d’engager les mesures adés|ymies rapidement. C’est dans cette optique
que cette these propose une étude de faisabilitgeaoant une spectrométrie gamma hauts taux
de comptage sur le sodium primaire permettant alastcombler les lacunes précédemment
évoquées. Déja en 1977, lintérét d'une telle gpecétrie était reconnu [30] mais la
technologie de I'époque ne pouvait répondre a seibeen raison notamment d’électroniques
non adaptées aux tres fortes activitées et dynasiqlla technologie actuelle permet

d’appréhender ces problématiques. Une spectrong&tniena sur le sodium est ici étudiée.
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3 PHENOMENOLOGIE DES
RUPTURES DE GAINE

3.1Introduction

Aprés avoir souligné l'importance du suivi des wps de gaines dans le chapitre précédent,
nous nous intéressons désormais a la compréhedsisnphénomenes a l'origine de ces
derniéres. Une description des aiguilles combuestihitilisées en RNR-Na et plus
particuliérement envisagées dans ASTRID est toabatd réalisée. Les modifications de
'oxyde combustible liées a lirradiation sont eiteuexposées et nous nous attarderons
particuliérement sur la migration des produits idsién a I'intérieur des pastilles combustible.
L’influence de cette évolution du combustible stintégrité de la gaine combustible est
soulignée. En effet, nous verrons que celle-ci g¢nat soumise a de fortes contraintes pouvant
aboutir & une rupture de gaine, celle-ci pouvarg éggravée par le développement de la
réaction oxyde-sodium (ROS). Les différents typesuptures de gaines et leurs signatures en

termes de rejets dans le sodium primaire sont @xfiosés.

3.2 Evolution de l'aiguille combustible avec l'irradian
3.2.1L’aiguille combustible
Différents types de combustible sont susceptibiésealutilisés en RNR-Na :

* L'oxyde mixte (U,Pu)@

* Les céramiques de carbure et de nitrure d'uraniute g@lutonium

» Les alliages métalliques type U-Pu-Zr
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L’oxyde mixte (U,Pu)@ (MOX) est le combustible le plus fréeguemment séilen RNR-Na et
est également envisagé pour ASTRID. Celui-ci prigs¢’avantage d’avoir une trés bonne
stabilité thermique, un point de fusion élevé, dabrication aisée et bénéficie d'un REX
comme aucun autre combustible, grace notammenh autiitsation dans les réacteurs a eau
légere [8]. Sa teneur en plutonium est généraleroemtprise entre 15 % et 30 % [31]. Le
combustible se présente sous la forme de padhiiteies de deux types, pleines ou annulaires.
Alors gque le choix de pastilles pleines avait &t pour PHENIX, ASTRID s'oriente vers
I'utilisation de pastilles annulaires, tout commdJPRERPHENIX. Celles-ci présentent
'avantage de faire diminuer la température du cetua densité de remplissage plus faible
autorise l'atteinte de taux de combustion plus irfgpud. Ces pastilles sont empilées dans
I'aiguille combustible afin de former une colonne Hordre d’'un métre de hauteur. Cette
colonne est qualifiée soit d’homogene (constituédquement de pastilles fissiles) soit
d’hétérogene (alternance de zones fissiles et deszfertiles) comme illustré sur la Figure 3-1.
L’option de la colonne hétérogene est privilegiéarpASTRID. Un jeu initial de I'ordre de 200

a 300 um est prévu entre le combustible et la gaieg anticiper le gonflement des pastilles.
Des vases d’expansion se situent de part et d'alurecombustible. Initialement remplis
d’hélium & pression atmosphérique, ils permettent&tupérer les gaz de fission relachés en
grande quantité au cours de la vie du combustfirleda limiter la pression interne. Un ressort
dans le vase supérieur permet le maintien mécandgi la colonne combustible. Deux
bouchons soudés ferment l'aiguille. La gaine, d’épaisseur de I'ordre de 0,4 mm, fait I'objet
de nombreuses études concernant le matériau deafiaim. Celui-ci doit en effet posséder de
bonnes propriétés mécaniques notamment pour éwitgonflement excessif méme sous forte
irradiation, étre résistant a la corrosion, étrelles transparent possible aux neutrons et étre
étanche concernant la diffusion des produits dsdfisvers le sodium primaire. Ces propriétés
doivent étre conservées y compris pour des tauxbastion élevés. Si l'utilisation d’acier
ferritique ou martensitique a dispersion d’oxydd&) apparait comme prometteuse en raison
d'un tres faible gonflement avec le taux de comibustdes qualifications complémentaires de
ces matériaux sont nécessaires, notamment viarddgations dans ASTRID. C’est pourquoi le
réacteur démarrera avec des gaines combustiblasienausténitique 15-15 Ti écroui qui est

aujourd’hui le matériau le plus abouti pour cetiplecation.
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Figure 3-1 : Assemblage combustible d’'un RNR-Na (gauche), exemples de conceptions
d’aiguilles combustibles pour un RNR-Na (a droite)8].

3.2.2Gradient de température

En début de vie du combustible, les températutegtds au sein de celui-ci sont trés élevées,
dépassant les 2000°C dans sa zone centrale. Cpértdares élevées s’accompagnent d’un fort
gradient de température radial. Ces conditions szspgonsables d’'une modification profonde
de la microstructure de la matrice d’oxyde comtulistiles les premiers instants de lirradiation.
L'oxyde combustible étant cassant a basse tempérailuse fragilise et se fissure des la
premiére montée en puissance sous l'effet desaintés thermiques importantes. L’expansion
thermique ainsi que le mouvement des fragmentsodwugstible lié aux vibrations participe a
'augmentation du diamétre des pastilles et donen@ réduction du jeu pastille/gaine. Le
transfert thermique entre combustible et gainealsts augmenté en ayant pour conséquence
une diminution de la température du combustiblewuires paramétres comme la distribution en
oxygéene et la distribution des porosités partidigecette diminution de température et seront
abordés dans les sections suivantes. La Figuréldsge le gradient de température au sein du
combustible.
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Figure 3-2 : Exemple de profil radial de températue dans un crayon combustible de
réacteur rapide et dans un REP (@) ; Températuresatculées pour une aiguille PHENIX
irradiée & 430 W.cm' (b)

3.2.3Distribution en oxygene

Le combustible (U,Pu)Oproduit est légérement hypo-steechiométrique avetapport O/M
compris entre 1,93 et 2,00. Cette distribution &ggéne est amenée a évoluer au cours de
l'irradiation avec des conséquences sur le conttdestune migration des atomes d’oxygene est
observée, descendant le gradient thermique, rena@artne centrale des pastilles encore plus
hypo-stcechiométrique et la périphérie proche detdechiométrie. Cette migration s’explique

par deux phénomeénes:
» La migration par transport de vapeur

Les températures du combustible permettent la iggitn de CO ou de Gle carbone est
trouvé dans l'oxyde sous forme d'impureté). Ledldai radiales ainsi que les porosités
interconnectées forment un réseau de transportqasuvapeurs qui migrent contre le gradient

de température vers la périphérie des pastilles.
» La migration en phase solide

Comme généralisé par les processus thermodynamigque®rsibles [32], le gradient de
température au sein de l'aiguille donne lieu a diffusion des atomes d’oxygéne dans la
matrice combustible. L’'oxygéne migre alors sangaéasde transport privilégié par diffusion
thermique.

La distribution en oxygéne est également dépendduntprocessus de fission. Chaque fission

entraine la libération de deux atomes d’oxygene.ui® partie de cet oxygene peut se

2 Rapport entre le nombre d’atomes d’oxygéne ebtabre d’atomes de matiére (M=U+Pu)
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recombiner avec certains produits de fission, toeid’acceptent pas (métaux nobles et gaz
rares). L'oxygéne excédentaire est alors dissous tha matrice combustible et le ratio O/M
augmente. Plus particulierement, cet enrichisseraanbxygene est fortement dépendant de
I'état dans lequel se retrouve le molybdene comaaar plus de 20% des produits de fission.
Celui-ci se retrouve soit sous forme d’oxyde, soits forme métallique en fonction du potentiel
d'oxygene local du combustible. En début d'irraidiat le molybdéne se trouve a I'état
métallique, trop peu de produits de fission peussntecombiner avec les atomes d’oxygene
issus de la fission, ce qui favorise donc l'augmagoh du rapport O/M. Lorsque le taux de
combustion approche la valeur de 10% FisA que le combustible tend vers la stoechiométrie,
le potentiel d’oxygene dépasse le seuil d’'oxydatiarmolybdene. Les atomes d’oxygéne issus
de la fission se combinent avec un plus grand nerdbrproduits de fission permettant ainsi de

conserver un combustible proche de la stcechiongtée un rapport O/M proche de 2.

3.2.4Réagencement du combustible

Au-dela de la fragilisation de I'oxyde combustilles les premiers instants de l'irradiation en
raison des contraintes thermiques évoquées dansedtion 3.2.2, il est constaté un
grossissement des grains combustible dans lesnggio la température est comprise entre
1300°C et 1800°C. Ce grossissement est lié a lamsation de I'énergie de tension de surface
des frontiéres des grains et donc au déplacemec¢gléontiéres pour former des grains plus
importants. Dans les zones au-dela d’environ 1906fCobserve également une migration des
porosités vers la zone centrale due & un phénoa@naporisation-condensation a l'intérieur
des porosités. Celles-ci sont présentes dés laeption du combustible & hauteur de 5%
minimum. A ces températures, les vapeurs de cotbibeigprincipalement UO, UQUO;, PuO

et PuQ[31], se forme au niveau de la surface chaude de pour se condenser sur la surface
froide. Il en résulte ainsi une remontée des pt¥sgians le sens du gradient de température
vers la zone centrale participant au développerdantrou central. Ces pores sont de forme
lenticulaire orientés selon le gradient de tempéeatlls engendrent dans leur sillage la
formation de cristaux colonnaires tres denses.@a@mene de vaporisation-condensation joue
également un rble dans la redistribution du plutoniau sein du combustible. Cette
redistribution a lieu des le début de l'irradiati®3] avec un enrichissement de la zone centrale
en plutonium. Les zones du combustible concernéesgtte migration de plutonium sont les
zones chaudes présentant une température supéieagale a 1900°C [34]. Deux mécanismes

principaux sont a I'origine de cette redistribut{88], évoqués ci-dessous :

3 Fissions per Initial Metal Atom, 1% FIMA équivaaiun taux de combustion d’environ 10 GWij/t
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» La redistribution par migration des pores lentizels

Dans les conditions stoechiométriques et légeresmry stcechiométriques observées en RNR-
Na (O/M compris entre 1,93 et 2,00), les compoadmdium sont préférentiellement concernés
par le phénoméne de vaporisation-condensationisonrae leur pression de vapeur saturante
supérieure a celles des composés de plutoniunn ltésulte donc un appauvrissement en
uranium autour de la surface chaude des poresoditige la surface froide et par conséquent un
enrichissement en plutonium autour de la surfacaidd. La migration des pores vers la zone
centrale plus chaude entraine donc avec elle uneeotration accrue de plutonium [36].
Cependant, ce mécanisme seul n’explique qu’undefglart de la concentration accrue de

plutonium dans la région centrale du combustible.
» La diffusion thermique dans I'état solide

Comme pour l'oxygene, le plutonium migre égalemamtsein de la matrice combustible par
diffusion thermique. Cette diffusion suit le grautiede température et participe de fagon

majoritaire a I'enrichissement en plutonium dedae centrale.

3.3 Les produits de fission [31], [37]-[39]

3.3.1La production de produits de fission

Avec un taux de combustion recherché d’environ F3%A en RNR-Na contre environ 6%
FIMA dans un REP, I'impact physique et chimique gesduits de fission est d’autant plus
conséquent dans les réacteurs rapides en raisoa ghoduction bien plus abondante. En effet
ces produits de fission sont amenés a représe@itér Batomes nouveaux. Ces produits de
fission vont donc jouer un réle important dans ladification des propriétés du combustible et
la dégradation de la gaine combustible. Ceux-ct s®us de la fission de I'uranium 235 et du
plutonium 239, chaque fission donnant lieu a latoé de deux produits de fission dit « |éger »

et « lourd » suivant un rendement de productiastite sur la Figure 3-3.

Les produits de fission ainsi créés se présentens sles états chimiques différents qui
dépendent de la température et du potentiel d’axggkpcal. Par exemple, le potentiel
d’oxygéne de I'équilibre Ce/G8; ou Nd/NGO; est trés faible, ce qui explique que le cérium et
le néodyme seront toujours sous forme d’oxyde. dutraire, le potentiel d’équilibre Ru/RyO
ou Rh/RhQ est trés élevé : pour cette raison, le ruthénitihe ehodium seront alors toujours
sous forme meétallique. Concernant le potentiel uildare Mo/MoO,, celui-ci est proche du
potentiel en oxygéne imposé par le combustiblanbf/bdene pourra ainsi étre trouvé soit sous
forme oxyde soit sous forme métallique comme évadpgs la section 3.2.3. La Figure 3-4
résume les principaux produits de fission ainsi lgue état chimique. Le Tableau ¥dsume

leurs différentes proportions.
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Figure 3-3 : Taux de production relatifs des produis de fission pour I'235U et le 239Pu et

pour des flux de neutrons thermique et rapidd31]
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Element | PWRUO; | PWR MOX | FR (U,Pu)O;

Y 34 1.7 1.9

La 5.9 3.7 5.6

Ce e | 107 114

Fp Pr 5.4 5.1 4.8

in solid Sis)lut'u)n Nd 18.9 |7.0 153
Pm 0.3 0.4 1.2

Sm 33 3.8 34

Eu 08 | 11 0.6

Gd 0.7 0.8 0.4

Total FPs in solid solution 0.2 46.3 45
| Rb 26 LS 1.5

Cs 13.6 159 20.1

FPs forming Sr 6.1 3.2 36
oxide precipitates Ba 8.2 8.0 6.8
Zr 257 18.5 19.2

Nb 00 | o0 0.2

Total FPs oxide precipitates 56.2 47.1 52
Mo 23.5 222 21.3

Te s4 | 56 5.5
Ru 15.7 19.4 220

Rh 27 4.9 5.8
FPs forming Pd 10.1 18.0 13.8
metallic | Ag 0.5 [ 1.0 1.3
precipitates cd 07 1.6 1.0
In 0.0 0.0 0.1

Sn 0.3 0.5 0.5

Sh (.1 (.1 0.2

Te 2.6 2.8 3.5

Total FPs metallic precipitates 616 76.0 75
Kr 28 1.6 1.8
‘1’:[5;5 Xe 274 27.0 23.6
volatile FPs Be 02 0.1 0.1

| 1.1 1.5 1.7

Total gases and volatife FPs 3.5 303 28

Tableau 3-1 : Taux de production moyen (%) des pradits de fission dans un oxyde U@et
MOX a 60 GWd/t (spectre thermique) et dans un oxydéU,Pu)O, a 10 at % (spectre
rapide) [31]

Suivant leur état chimique, le comportement depreduits de fission differe tout comme leur
impact sur le combustible
« Les produits de fission solides

Les produits de fission solides ont la propriététré largement miscibles dans la matrice
combustible en occupant un site d’actinide et paséquent migrent difficilement dans celui-
ci. Ceux-ci entrainent une diminution de la conuhitét thermique du combustible. De plus, la
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valence de I'uranium et du plutonium étant de #4production de terres rares de valence +3 se

traduit par une augmentation du potentiel d’oxygéne
» Les produits de fission formant des précipités d’oyxde

En plus de la formation d'oxydes simples, il peet fermer des composés de structure
pérovskite (Ba, Sr, Cs)(Zr, U, Pu, Mo, TRYDR pour Terres Rares).

» Les produits de fission formant des précipités métiques

Les précipités se forment généralement a hauts dauzombustion et a hautes températures.
Ceux-ci sont principalement localisés dans la régentrale du combustible et dans une zone a
mi-rayon. Les produits de fission métalliques lks@bondants sont Mo, Ru, Tc, Rh et Pd. Ces
précipités peuvent se retrouver a I'état liquidesdé région centrale du combustible. Ceci

explique pourquoi il est alors possible de trouses éléments sous forme de lingots dans la

région centrale.
* Les produits de fission volatiles

Les produits de fission volatiles peuvent étre &al’ solide ou liquide en périphérie du
combustible mais sont en grande partie gazeux ldazsne centrale ou la température est plus
élevée. Ceux-ci ont la particularité de migrer liient, axialement et radialement, vers la
périphérie du combustible. Certains d’entre euxroente tellure et I'iode entrent en jeu dans
des effets de corrosion gaine. Le produit de fissimlatile le plus abondant est le césium, celui-
ci peut former des composés dont les plus stablesGsl| et Cgle a faible taux de combustion
et Csl et CdMoO, a haut taux de combustion. La dissociation deT€sa haut taux de
combustion entraine une augmentation d’activitéimportante participant aux réactions de
corrosion dans le cas des RNR. Il est & noter ggaiela formation de GO, qui contribue
notamment au gonflement du combustible et donc augractions mécaniques entre

combustible et gaine.
» Les produits de fissions gazeux

Les gaz de fission (xénon et krypton) jouent ue @dpital dans le comportement de I'élément
combustible. Non solubles dans ce dernier, cepraroquent un gonflement du combustible
lorsqu’ils sont encore contenus dans la matricejuigoeut entrainer une poussée des pastilles
sur la gaine. Une fois ces gaz relachés, ils ppeit & 'augmentation de la pression a
l'intérieur de I'élément combustible. Une différenmajeure entre REP et RNR est le taux de
relachement de ces produits de fission gazeux léarume libre de I'aiguille. Lorsqu’un peu
moins de 10% de ces gaz sont relachés dans I€wafkBP, c’est presque la totalité qui est
relachée dans un RNR. C’est pourquoi les aiguidles RNR possédent des vases d’expansion

beaucoup plus volumineux que ceux des REP. Danadales RNR, la production de ces gaz
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est estimée a 0,23 atome de xénon par fissio) @2aatome de krypton par fission. Ces valeurs

différent selon le combustible utilisé, le tauxatenbustion et le flux neutron [31].

3.3.2La migration des produits de fission

Sous l'effet du gradient thermique important aun ski combustible, les produits de fission sont
amenés a migrer a l'intérieur de celui-ci princgraént par diffusion thermique. Cette diffusion
dans la direction du gradient thermique est rerglue ou moins difficile en fonction de la

solubilité des produits de fission dans la matcambustible.

Les produits de fission miscibles dans le résewmtatin (remplacement d’'un site actinide par
un produit de fission) migrent tres difficlemebe produit de fission se propage de proche en
proche au sein du réseau cristallin. Ce processiuses lent d a la faible mobilité des ions

méme s'il est facilité par la présence de lacumesein du combustible [40].

La migration des produits de fission gazeux ettlelmest bien plus importante. Non solubles
dans la matrice combustible, trois régimes de siiffiu se distinguent, ces derniers dépendant

principalement de la température :

* en dessous de 1000°C, le coefficient de diffusistirelépendant de la température et

est fonction du taux de fission

e entre 1000 et 1400°C, la diffusion des atomesi@st la fois a la température locale du

combustible et au taux de fission
e au-dela de 1400°C, la diffusion est uniquementnigue

Via cette diffusion, les atomes migrent a l'intérielu combustible et forment des petites bulles
intragranulaires, ces derniéres pouvant fusionmdreeelles. Elles vont notamment étre
responsables d’un gonflement du combustible. Eat,d# volume de la bulle formée occupe un
volume plus important que celui des deux bullegailgis. Certaines d’entre elles sont détruites
par collision avec un fragment de fission donnaeti la une redissolution des atomes. La
majorité de celles-ci et des atomes gazeux migrdmipériphérie du grain combustible jusqu’au
joint de grain ou elles peuvent fusionner formasd Hulles intergranulaires plus grosses comme
illustré sur la Figure 3-5.
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\ \
Intragranular Intergranular
gas bubbles gas bubbles

Figure 3-5 : Bulles intragranulaires et leur évoluton en bulles intergranulaires au niveau

du joint de grain [41]

Leur connexion les unes aux autres forme alorséseau de transport jusqu’a la surface du
combustible permettant I'agglomération ou mémesjetrde produits de fission en périphérie du
combustible. Ce rejet de gaz dans le volume likwd'@dément combustible suit une loi de

Darcy [42] décrite par :
. K—s
q= —l—lgradP (3.1)

Avec q la vitesse de Darcy, la perméabilité du combustible viscosité des gaz de fissionRet

la pression des gaz de fission.

Lorsque l'interconnexion jusqu’a la surface libre@mbustible est réalisée, le relachement des
produits de fission peut étre brutal. Par exemipliesqu’une rupture de gaine est présente, le
relachement de bouffées gazeuses violentes estaigmént constaté lors d’'une variation

brutale de puissance. Ces bouffées violentes suatprétées comme une interconnexion

soudaine jusqu’a la surface du combustible liéagphrition de nouvelles craquelures [31].

D’autres mécanismes sont également a l'origineadeniigration des produits de fission en

dehors du combustible : le recul ekleockout

* le recul: Les fragments de fission sont produits avec wmaime €nergie cinétique
transférée a la matrice combustible sur une distaenviron 6-8 um. Lorsque que le
fragment est produit suffisamment proche de laasegrfdu combustible, celui-ci peut
alors étre éjecté du combustible dans lintervalmmbustible-gaine. Le volume
concerné par ce procédé étant tres faible par rapposolume total du combustible, la

contribution de I'émission par recul est par consér) trés peu significative.
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» le knockout : les fragments de fission, par collisions élastigdass le combustible,
peuvent engendrer une cascade de collisions. Whujtrde fission, initialement a I'état
stationnaire, peut donc subir cette cascade egfgoté s'il se trouve a proximité de la
surface du combustible.

Ces deux mécanismes de recul ekmieckoutsemblent minoritaires (moins de 1%) dans le rejet

des produits de fission gazeux dans le volume terBaiguille [43].

3.3.2.1La migration radiale

A partir d’'un seuil de température d’environ 12009€s produits de fission volatiles ont
tendance a se comporter comme des produits derfigsizeux et migrent en sens inverse du
gradient thermique, en périphérie des pastillesbemtible. Dans les RNRs, cette migration est
également valable pour certains produits de fissmnme le palladium ou des oxydes comme
CsMo0O, et MoG; que l'on retrouve dans le Joint Oxyde Gaine (JO®)].[ Le méme
comportement est observé pour des composés denbaatyde cadmium. Cette migration est

illustrée en Figure 3-6.
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Figure 3-6 : Aspect du combustible et profil radialdes gaz de fission et du césium dans un
RNR-Na a 7% de taux de combustiofi31]

3.3.2.2La migration axiale [45]

Comme pour la migration radiale, les produits @sifin gazeux et volatiles se déplacent des
zones chaudes vers les zones les plus froidegjiqgeegmet d’observer une migration vers les

extrémités du crayon combustible. Cette dernieeffesitue a la fois par diffusion au sein du

combustible mais également le long du trou cemtatie I'espace libre entre le combustible et
la gaine. La migration de l'iode et du tellure sartamment responsable d’'une corrosion

accrue dans les zones extrémes de l'aiguille cotifibeisLa Figure 3-7 illustre la migration du

césium dans une aiguille RNR-Na a haut taux de cstiun.

47



Chapitre 3 - Phénoménologie des ruptures de gaine

g/m

Cs concentration

Cs creation

+12.1% +5.3%

s + 1 1 : 1 1 1 ——

650 850 1050 1250 1450 1650 1850 2050 2250
min/pin bottom

Figure 3-7 : Distributions axiales de création et d répartition du césium dans une aiguille
RNR-Na a taux de combustion éleveé (23% FIMA)31]

3.3.3Le joint oxyde gaine (JOG) [37], [45]-[47]

A faible taux de combustion, I'espace entre gaimec@mbustible est rempli d’hélium
rapidement mélangé aux produits de fission gazEaxtaison du gonflement du combustible,
cet intervalle diminue sans jamais se refermer ¢et@ment a cause de la rugosité des surfaces

(quelques um).

Pour des taux de combustion de I'ordre de 7-8% FlMAelachement important de produits de
fission meéne a une diminution du volume occupélesipastilles. L'intervalle combustible-

gaine se rouvre pour étre comblé par les prodeitisgdion s’échappant du combustible : c’est
la formation du JOG. La composition du JOG est fiomcde plusieurs parametres comme la
température, le potentiel en oxygéne ainsi queliawlation des produits de fission suite a leur
migration. L’épaisseur du JOG varie selon le gon#éiat du combustible entre 150 et 300 pum et

celui-ci se forme prioritairement dans les zonetade@mpérature est la plus élevée.

Le JOG est principalement composé de molybdenecédum et d’oxygéne sous forme
CsMo0O,. D’autres produits de fission en plus petites gt@ssont également présents (Ba, Zr,
Pd, Cd, Te, I). Le JOG ne contient pas de matigsdd.

Le JOG représenté en Figure 3-8 joue un réle damsrhportement de 'aiguille combustible.

En effet, la conductivité thermique du ®8®0, est plus faible que celle du combustible mais
plus importante que celle des produits de fissiapegx. Ainsi la présence du JOG assure un
meilleur transfert thermique qu’en présence dedgams I'espace gaine combustible. De plus, en
cas de contraintes fortes entre le combustibla gfaine, la migration axiale des produits de

fission dans le JOG permet de réduiette contrainte.

48



Chapitre 3 - Phénoménologie des ruptures de gaine

Figure 3-8 : lllustration du JOG [48]

3.4 Les ruptures de gaines

3.4.1Evolution du combustible et conséquences sur laegai

Comme évoqué dans les paragraphes précédentglitition des aiguilles combustible entraine
d’'importantes modifications sur la matrice (U,Puli@s le début de l'irradiation comme a taux
de combustion élevé. Certaines de ces modificatiomis un impact direct sur la gaine
combustible avec comme conséquence possible I'tippad’'une perte d'étanchéité de cette
derniere. En effet, la production de produits deifin et I'apparition de bulles de gaz entrainent
rapidement un gonflement du combustible pouvantoexeune contrainte forte sur la gaine. Le
cyclage en puissance conduit également a des tiisgidds dans ces contraintes, fragilisant

d’autant plus une gaine déja éprouvée.

L'évolution des propriétés locales de la matricembastible (conductivité thermique,
température, rapport O/M) faisant suite au réageeoe de celle-ci (migration du plutonium, de
I'oxygéne et des porosités) influe directementlgiat chimique des produits de fission ainsi
que sur leur migration au sein de la pastille. pexluits de fission, principalement gazeux et
volatiles, migrent avant d’étre relachés en pantieen quasi-totalité (xénon et krypton) dans les
vases d’expansion ou dans le JOG lorsque le tawon#ustion atteint 7-8% FIMA [8]. La
présence de certains produits de fission commeld’iet le tellure au contact de la gaine
engendre une corrosion qui peut, elle aussi, maeti@ I'apparition d’'une perte d’étanchéité, en
plus des contraintes mécaniques. L'augmentation dlps. avec le taux de combustion

contribue également a la fragilisation de la gaimbustible.
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3.4.2Les différentes ruptures de gaine [19], [30], [49]

L’évolution du combustible et les différentes camites sur la gaine énoncées ci-dessus
peuvent étre a l'origine de ruptures de gainesxpiéeience acquise suite aux ruptures de gaine
a PHENIX ou bien encore via les programmes ER&SVOLGA® a permis de distinguer

différents type de ruptures (pas de rupture deegsiimn SUPERPHENIX).

3.4.2.1Les ruptures de fabrication

Les ruptures de fabrication sont majoritairemerst gptures le plus souvent liées a un défaut au
niveau de la soudure du bouchon inférieur ou sapériCes ruptures apparaissent le plus
souvent assez rapidement apres le début de l'atiadimais peuvent également se déclarer plus
tard. La position de la perte d’étanchéité (bouciméérieur ou supérieur) influe sur I'évolution
de la rupture. D’autres ruptures de fabricationveet étre liées a une hétérogénéité dans le
métal de la gaine. Celles-ci sont plus rares etmsmifestent aprés une longue durée

d’irradiation.

3.4.2.1.1Les ruptures au niveau du bouchon supérieur

En cas de pénétration du sodium dans l'aiguilléesai une rupture primaire au niveau du

bouchon supérieur, I'écoulement de celui-ci le ldega colonne fissile est facilité par gravité.

Le sodium réagit alors avec le combustible poumfar une couche d’uranoplutonate de

sodium : c’est la réaction oxyde-sodium (ROS). &ellest explicitée plus en détails dans la
section 3.4.3 qui lui est dédiée. Le développendenta couche d’uranoplutonate de sodium,

moins dense que l'oxyde combustible, en périphéiie combustible peut étre amené a

engendrer une forte contrainte mécanique sur lEegaduvant entrainer une rupture secondaire.
Il convient cependant de distinguer les deux sitnatou I'espace combustible-gaine est présent
ou bien refermé, la ROS étant facilitée par un espaombustible-gaine disponible comme

détaillé plus amplement dans la section 3.4.3.

3.4.2.1.2L es ruptures au niveau du bouchon inférieur

Les ruptures au niveau du bouchon inférieur sonbhsneénalisantes en raison d’'une pénétration
du sodium dans l'aiguille plus difficile. Un équife des pressions entre les gaz retenus dans
'espace libre de l'aiguille et le sodium s’établie sodium ne progresse pas limitant ainsi la
ROS.

* Etude Réaction Oxyde Sodium : programme d'irraiist d'aiguilles combustible dans les années 1970
pour I'étude des ruptures de gaine
®éVOLution des ruptures de GAine : programme diiations d'aiguilles combustible lancé en 1978

pour I'étude des corrélations entre les rupturegalee et leur évolution
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3.4.2.2Les ruptures de fin de vie

Les ruptures de fin de vie interviennent suite &dlution du combustible présenté dans la

section 3.2. Les fortes contraintes mécaniquetasyaine liée au gonflement du combustible et

a la pression interne des gaz de fission ainssgumrrosion par les produits de fission volatiles

fragilisent fortement la gaine qui peut alors perslon étanchéité. Au-dela des contraintes liées
a I'évolution du combustible, la dégradation desppétés mécaniques de la gaine elle-méme
en raison d’'un nombre de d.p.a. important partiégalement & sa fragilisation et a la rupture

de fin de vie.

3.4.3La réaction oxyde-sodium (ROS) [50], [51]

Si la réaction oxyde-sodium n’est pas responsaklel’apparition de ruptures de gaines
primaires, elle peut en revanche étre la cause@nl@ggravation ou de I'apparition de ruptures
secondaires. L'entrée de sodium dans l'aiguille lmostible suite & une rupture primaire de
taille suffisante permet a celui-ci de réagir aveccombustible formant ainsi une couche
d’uranoplutonate de sodium N&l,Pu)Q. En complément de I'utilisation de I'oxygéne Iqdal
migration de I'oxygene évoquée dans la section33a2rmet d’entretenir la réaction dans un
combustible sous-staechiométrique. Plusieurs parasnanfluent sur le développement de la
ROS :

« la taille de la rupture : de facon assez intuitive, une large ouvertunesda gaine
entraine une pénétration de sodium et une ROS ipipertantes. A linverse, une
simple fissuration de la gaine combustible ne aduit pas nécessairement par une

entrée de sodium.

» la position de l'ouverture sur la gaine: un défaut au-dessus de la colonne fissile
facilite la ROS avec un écoulement de sodium pawigr. Un défaut en bas de la
colonne fissile rend difficile la ROS puisque lagression du sodium dans I'aiguille
est contrainte par I'équilibre des pressions eletsegaz a l'intérieur de I'aiguille et le

sodium.

« la température: la vitesse de la ROS augmente avec la tempérdfm revanche, une
décomposition des produits de réaction est obseav@artir de 1100°C entrainant
globalement un ralentissement de celle-ci. Au-aal1400°C, la décomposition est

totale.

» le taux de combustiorn la vitesse de réaction augmente de maniére expietle avec

le taux de combustion.

e La présence d’'un jeu combustible — gaineEn début d’irradiation, le jeu est grand, la
pénétration de sodium et la ROS sont facilités jdLe disponible permet d’absorber

I'expansion volumique liée aux produits de réactiborsque le jeu est étroit, la
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pénétration de sodium et la ROS sont plus difféciteais son développement exerce tres
rapidement une contrainte mécanique sur la gaingbustible pouvant aboutir & une

rupture secondaire.

» la diffusion du sodium [52] : la vitesse de réaction est directement dida vitesse de

diffusion du sodium au travers de la couche deyitedie réaction déja crée.

» la disponibilité en oxygene I'entretien de la ROS dépend de I'oxygéne didgpence

dernier migrant de la zone chaude du combustibie lagpériphérie.

La formation de cette couche d'uranoplutonate abuso en périphérie du combustible suite a

une rupture primaire a un impact fort sur I'évaatide 'aiguille [53] :

» Augmentation de la température dans le combustible la migration de I'oxygéne
vers la zone de réaction permet d’entretenir agll€ette migration fait apparaitre des
lacunes dans la matrice combustible qui particigelat dégradation de la conductivité
thermique de la pastille et donc a son échauffenteette élévation de température a
pour conséquence d’accentuer la migration du plutordans la zone centrale. Le point
de fusion dans cette zone diminue et la fusion ar abevient alors possible. La sous
stoechiométrie de la zone centrale va égalementldasens d'un abaissement du point
de fusion. De plus, la couche d’uranoplutonate atiusn créée en périphérie posséde
une conductivité thermique bien inférieure a celie 'oxyde combustible, ce qui

participe grandement a I'élévation de températoterne du combustible.

* Augmentation du volume des pastilles la densité de I'uranoplutonate de sodium
étant deux fois plus faible que celle du combustibiitial, la ROS entraine une
expansion volumique liée a la formation des praddié réaction. De plus, la ROS
engendre des défauts supplémentaires dans le réssliin. Cela se traduit par une

augmentation du parametre cristallin ainsi que@ume de la matrice combustible.

L'augmentation du volume des pastilles entrainesalme diminution de I'espace libre entre le
combustible et la gaine et également une rédudtiotmou central. Lorsque les espaces libres ne
suffisent plus & compenser I'expansion volumiqume, poussée mécanique s'exerce sur la gaine
combustible pouvant engendrer une rupture de gagnendaire et I'ouverture plus importante

d’une rupture éventuellement déja existante.
3.4.4Le relachement des produits de fission dans lausodi

Les différents rejets de produits de fission seésentés dans ce paragraphe en fonction du type

de rupture.
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3.4.4.1Rupture de fabrication au niveau du bouchon supeérie

Sur ce type de rupture, il a été constaté notamwiantes essais du programme EROS une
augmentation progressive des signaux gaz aveadiation, donnant lieu a des émissions de
bulles de gaz de plus en plus rapprochées damsnigst Ces bouffées sont constatées sur les
montées de puissance, et non sur les descenteson@@rtement peut étre expliqué par une
pénétration du sodium dans le jeu combustible glmmaant un joint de sodium ralentissant la
sortie des gaz de fission. Le sodium réagit ensaer le combustible, ce qui provoque un
échauffement d0 a la détérioration des propridtésrtiques du combustible. Le relachement

des gaz devient alors plus important.

3.4.4.2Rupture de fabrication au niveau du bouchon infgrie

Ces ruptures sont caractérisées par une émissidmouiféées de gaz de forte intensité de
maniere aléatoire lors de variations de puissai@®. comportement s’explique par un
fonctionnement de type « cloche a plongeur ». Uniliége de pression se crée entre les gaz
retenus dans l'aiguille au-dessus du niveau de deepd’étanchéité et le sodium. Les
contractions et dilatations des gaz pendant legati@rs de puissance entrainent ainsi un

relachement de bouffées gazeuses.

3.4.4.3Rupture au niveau de la colonne fissile

Les ruptures au niveau de la colonne fissile contong d’'une rupture de fin de vie sont

caractérisées par I'émission d’'une bouffée tresomamte liee a la dépressurisation des gaz
accumulés a lintérieur de l'aiguille. Une émissifinctuante avec une superposition de
bouffées notamment sur les variations de puiss&steensuite constatée. L'apparition de
produits de fission de période courte est caratiguie de ce type de rupture avec
vraisemblablement une éjection de sodium entraioesitproduits de fission sur les variations
de puissance. Il existe également des période® oaldchement peut étre nul. Ces périodes
s’expliqueraient par des produits de réaction fdigdfice de bouchon et colmatant ainsi la

fuite.

3.5Conclusion

Dés les premiers instants de lirradiation, lestides de combustible subissent de nhombreuses
modifications influant directement sur le comporggnde l'aiguille. Sous I'effet d’un gradient
de température important, une redistribution duguiiwum et de I'oxygene s’opére accompagné
d'un réagencement de la matrice combustible. Ceyere@ment modifie les propriétés
thermiques du combustible. Les produits de fissppmcipaux responsables du gonflement du
combustible, migrent dans le combustible plus ounsdacilement en fonction de leur état
chimique. Cette migration s’effectue principalempat diffusion et se trouve influencée par le

gradient de température, ainsi que par le réagesmiede la matrice combustible. Ainsi, lors
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d’'une rupture de gaine initiée soit par un défaaitfabrication, soit par une sollicitation trop
importante de la gaine (contraintes mécaniquesosion, d.p.a.), les produits de fissions
(principalement gazeux et volatiles) ayant migrépériphérie du combustible sont amenés a
étre relachés dans le sodium caloporteur. Le ndidmission de ces produits de fission hors de
I'aiguille différe selon le type de rupture, songatement, son ouverture ainsi que la faculté du
sodium a pénétrer dans l'aiguille. On retiendranfiortance du suivi des émissions des gaz de
fission (xénon et krypton) pour la détection detuop de gaine, notamment les premiéres
bouffées. L'aggravation des pertes d'étanchéitési le long de la colonne fissile en rupture
ouverte donne également lieu au rejet d’autresyit®die fission. L'émission de produits de
fission par recul, notamment de période courtefaastrisé par I'ouverture de la bréche. Si les
isotopes de l'iode et du brome émetteurs de nesitddfférés sont suivis a l'aide des mesures
DND, les autres produits de fission migrant engi@fiie du combustible susceptibles d'étre

entrainés par le sodium ne sont aujourd’hui pagssui
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4 ETUDES THEORIQUES PAR
SIMULATIONS MONTE-
CARLO

4.1 Introduction

Aprés avoir étudié la phénoménologie des ruptueegaine et identifié les principaux produits
de fission d'intérét dans le chapitre précédentuxderoies d'amélioration concernant
linstrumentation nucléaire pour la détection deptune de gaine sur ASTRID et plus
généralement pour la filiere réacteur sodium saplogées ici par simulations Monte-Carlo.
Premierement, une optimisation des blocs DND exista termes de rapport signal sur bruit est
proposée via l'introduction de graphite supprimainisi la composante de bruit photoneutron
dont I'impact négatif a été constaté par le paBstixiemement, la faisabilité d’une nouvelle
mesure implémentant une spectrométrie gamma hewtsde comptage sur le sodium primaire
est étudiée. Si le rejet des gaz rares de fisgparait prépondérant lors de I'apparition d’'une
rupture de gaine, une telle spectrométrie n’engraiih aucune restriction sur les produits de
fission émetteurs gamma pouvant étre détectés retefteait de gagner en richesse et en
précocité dans le diagnostic grace a la suppresidrétape de dégazage implémentée sur le
LRG gaz.
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4.2 Optimisation du poste DND

4.2.1Principe de la mesure DND

4.2.1.1L e signal neutron

Les prélevements de sodium sont réalisés au nideda cuve primaire et plus particulierement
au-dessus des assemblages combustible dans lee dasL&®G. Le sodium transite jusqu’au
poste de mesure via une ligne de prélevement. €te pst composé d’une capacité cylindrique
de sodium de quelques litres entourée d'une épaisieblindage en plomb et d’'une épaisseur
de modérateur en polyéthyléne. Les compteurs ptiopaels®He, dont le nombre différe selon
les conceptions (voir section 2.3.2), sont placéssein de I'épaisseur de polyéthylene et

assurent la mesure neutronique comme illustréaskigure 4-1.

3He counter

Polyethylene
Lead
Sodium sample

<«——— Reactor slab floor

| Sodium out

Sodiumin

Figure 4-1 : Schéma de principe du poste DND

L'utilisation de polyéthylene comme modérateur petrrde modérer les neutrons afin de
maximiser le taux de réaction dans le compteuragson d’'une section efficace de réaction
*He(n,p) (voir (4.1)) croissante en linverse de J#esse pour atteindre 5314 barns a
25 meV [23].

SHe +n — 3t (191 keV) + p (573 keV) (4.1)

4.2.1.2Le bruit lié aux photoneutrons

Les différents retours d’expérience montrent qgesignaux DND sont dégradés par la présence
de photoneutrons [21], [54], [55]. Ce bruit de fomeutronique est lié a la réaction
photonucléaire D{n) qui a lieu au sein du polyéthyléne ou les gardigaergie supérieure a

2,2 MeV [56] interagissent avec le deutérium présaturellement dans le polyéthylene [57]:
2H +y - 1H +}n (4.2)

La quantité de deutérium dans le polyéthylenerést faible (environ 0,02% at.) et la section
efficace de réaction est peu élevée (inférieurgsarbarns pour une énergie gamma en dessous

de 2,7 MeV). Néanmoins, l'activité trés importadteproduit d’activatiorf’Na et son émission
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gamma a 2,75 MeV (c.f. (4.3)) avec une intensitprsque 100% entraine une production de
photoneutrons ayant un impact non négligeableestailble signal neutronique issu des produits

de fission émetteurs de neutrons différés.
2qNa - 33Mg + e + v, +y (1,39 & 2,75 MeV) (4.3)

Cette perturbation, évolutive avec la puissanceré&hcteur, représente un réel souci pour
I'exploitant. Afin de minimiser l'impact de cetteefiurbation, le flux gamma est réduit via
I'utilisation d’'un blindage de plomb en amont dépaisseur de polyéthylene. Comme nous le
verrons par la suite, un trop grand blindage denplaffecte également le signal neutron issu
des produits de fission. De plus, I'ajout de plaaigmente la distance entre le pot de sodium et
le détecteufHe réduisant de fait I'efficacité géométrique déedéon. Un compromis dans la

conception du poste de mesure est donc nécessaire.

4.2.1.3Le bruit de fond gamma

Une autre source de perturbation est liée au débitose gamma recu par le comptite en
raison de I'activité du sodium. Un débit de doseessif au niveau du détecteur entraine un
phénoméne d’empilement, générant des évenementaajann-dessus du seuil de détection des
impulsions induites par le proton et le triton deréaction®’He(n,pfH. Cette perturbation est

limitée via le blindage en plomb limitant le détdé dose gamma incident.

4.2.1.4L a pollution des gaines

La fabrication des aiguilles combustible est totgosource d’'une légere pollution en matiere
fissile déposée sur les gaines combustible. Cettatipn, sous I'impact du flux neutronique,
est responsable de la production et d'un relachemerproduits de fission dans le sodium
primaire. Parmi eux, les émetteurs de neutrongrdiéf contribuent a la formation d'un signal
neutronique de fond parasite au niveau du pot dauraeDND. Cette pollution était de I'ordre
d’un coup par seconde sur SUPERPHENIX [21].

4.2.2Motivations de I'optimisation

Les différents retours d'expérience sur l'utilisati des postes DND nous indiquent des
perturbations non négligeables liées aux différemgpes de neutrons parasites et
particulierement celle provenant des photoneutr@mnme évoqué dans le chapitre 2, la

gestion de cette perturbation nécessite I'impléat@rt de compensations.

Une optimisation du poste de mesure en termes disation des bruits parasites par rapport au
signal permettrait une détection et un diagnoss®oeié plus rapide et plus fiable. L'étude
d’optimisation est mise en ceuvre au moyen de caleldnte-Carlo par l'utilisation du code

MCNPX (version 2.0.7) et porte a la fois sur l@mgétrie du poste, les matériaux utilisés ainsi

que sur I'électronique de détection.
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4.2.30ptimisation du poste de mesure par simulation kek&drio

Dans le cadre de cette étude d’optimisation, omplaee dans le cas d'un poste de mesure
relativement standard. Le compteur proportioriHe utilisé ici est de type 65NH45 (@25 x 450
mm) de la société Canberra pressurisé a 4 bars eonsux utilisés a PHENIX et a
SUPERPHENIX. Le terme source neutron de la capdeitéodium découle d'un calcul réalisé
pour 'EFF avec le programme GRENADINBour une rupture de gaine de 1 cm2.R avec un
temps de transit jusqu’au bloc de détection dee2@rades et un temps de stockage dans le pot

de mesure d'une capacité de 2,8 litres de 5 sesdb8

4.2.3.1Définition des termes sources

Nous cherchons ici a évaluer la contribution deqdeaproduit de fission précurseur dans
I'émission neutron totale au niveau du pot de sodafin de pouvoir calculer la réponse du
compteur proportionneHe. Comme évoqué dans le paragraphe ci-dessusjssiém
neutronique utilisée est issue de I'étude d’'un IO de 'EFR pour une rupture de gaine de 1
cm2.R. Celui-ci est estimé & 8680 h.au niveau du pot de sodium. Cependant, afin de
déterminer le spectre émis par I'échantillon dewsodil est nécessaire de connaitre quels sont
les précurseurs a l'origine de ces émissions neutra classification des précurseurs pour un

combustible type (U,Pu}@st présentée dans le Tableau 4-1.

Groupe Précurseur T2 (S)
1 87Br 55,65
2 137] 24,50
3 88Br 16,31
4 138], 93Rb, 89Br 521

5 94Rb, 139], 85As, 98mY | 2,37

6 93K, 144Cs, 140] 1,04
7 91Br, %5Rb 0,42
8 96Rb, 97Rb 0,20

Tableau 4-1 : Classification des précurseurs pourrucombustible type (U,Pu)Q[59]

® European Fast Reactorprojet de RNR-Na européen ayant fait I'objettdéfes de conception sans
atteindre la réalisation & la fin des années 198iant les années 1990.
" GRENADINE est un code implémentant une méthodeéfanents finis développé pour le calcul des

émissions neutroniques.
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Le temps de transit jusqu’au pot de sodium étarQdsecondes, seuls les précurseurs des trois
premiers groupes seront retenus ici. Ce type dayqmation figure également dans les
références [60] et [61]. Pour retrouver le speetrénergie lié a I'’émission totale de 8680'n.s
au niveau du pot de sodium, il s’agit donc d’étalliproportion de neutrons issus des différents
produits de fission précursedt®r, du'*l et du®Br. Pour cela le vecteur isotopigRE> est
calculé selon I'équation (4.4).

.ok .
RYS = & (4.4)
fus * Pus
Avec f; et p; respectivement les taux de fission et les propusti@n isotopes pour un
radioélément fissilé (**°U, #2U, 2%Pu,**Pu,?*'Pu). Ce vecteur isotopique représente le nombre

de noyaux d’un radioélémenfissionnant pour une fission d’uranium 235. Le hoenmoyen
de neutrons retardé?j issus d’'un précursegimpar fission est estimé a partir du nombre de
neutrons moyen par fissianet de la fraction moyenne de neutrons retagjggpour un
précurseuy et un radioélément fissiie(équation (4.5)).

Us , —
—  XiR;7*VviBy;

vB; = SR (4.5)

La proportion entre neutrons retardés d'un précurgeet k en sortie d’assemblage est

déterminée selon I'équation (4.6).

Ait=0) _vB;

= — 4.6
AE=0) 35, (+6)

Considérant le temps de transit jusqu'au pot deatiénAt; ainsi que le tempAt, durant
lequel le sodium reste dans la capacité, le rappest émissions neutroniques provenant des
différents précurseurg, au niveau du pot de déetection est calculé s@srétuations (4.7) et
(4.8). Le résultat est présenté dans le Tableau 4-2
—DND
J (4.7)

Tik = —bND
k

—2jht
— _Aat  1—e s
Aj(t =0) e % « AL,

T1; =
jk 1 — e—Axbts
= Aty 2 € TS
Ap(t=0)*e t * 1AL,

(4.8)
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Précurseurs neutron | 71371
87Br 0,160
137I 1
88Br 0,257

Tableau 4-2 : Ratio des émissions neutroniques ddiférents précurseurs (normalisé a
l'iode 137)

Considérant I'émission neutronique totale de 8689' mu niveau du pot de mesure, les
émissions des différents précurseurs sont calc(éegmtions (4.9) et (4.10)) et présentées dans
le Tableau 4-3. Les spectres neutroniques de eisspiroduits de fission utilisés dans MCNPX
sont issus de la base de données ENDF/B-VI [62].

— DND 8680
A — . -1 49
137 1+0160+0257 ° (4.9)
—DND — DND
A] = Tj1371 * A137I (410)

137] 6123 n.s!

Précurseurs neutron | 8’Br 982 n.s1

88Br 1575 n.s1

Produit d’activation | 2¢Na | 279 TBgq.m3

Tableau 4-3 : Termes source

L'activitt gamma en cuve liée au sodium 24 estésti & environ 280 TBqhi63]. De la
méme maniere que pour I'émission neutronique,iVaétliée au sodium 24 au niveau du pot de
mesure est calculée (Tableau 4-3). Cette actiyiamait tres proche de I'activité en cuve en
raison de la période du sodium 24 d’environ quineeres. En raison de I'absence de réactions
(y,n) liées aux rayonnements gamma des autres psodigittivation ¥Na, *Ne, *F), ces
derniers ne sont pas pris en compte dans les giongale réponses aux photoneutrons. lls ne le
seront pas également dans les simulations du d&bitlose en raison de leur tres faible
contribution comparée a la trés haute activité et bautes énergies gamma mises en jeu
(1368 keV et 2754 keV).

4.2.3.2Choix du modérateur
Le polyéthylene constitue une solution de référepomir la modération des neutrons.

Néanmoins, ce dernier constituant une source nogligeéble de photoneutrons, son
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remplacement est envisagé. Le matériau de sulimtitdbit conserver un nombre de masse
faible afin de préserver un bon pouvoir modératdier. Tableau 4-4 présente la liste des
modérateurs possibles. Le béryllium, toxique ett@axj présente un seuil de réactigm) a
1,7 MeV non adapté dans notre cas. Par conséqlutilisation de carbone sous forme
graphite, |éger et présentant un seuil de réadiigr) d’environ 5 MeV [9][10], sera étudiée

comme solution de remplacement du polyéthyléne.

Elément | Masse atomique | Nombre de collisions
Hydrogéne 1 27
Deutérium 2 31

Hélium 4 48
Béryllium 9 92
Carbone 12 119

Tableau 4-4 : Nombre moyen de collisions nécessarpour réduire I'énergie d’'un neutron
de 2 MeV a 25 meV par diffusion élastiqué66]

4.2.3.3L’électronique de détection

Un autre axe d’optimisation concerne le débit dgedgamma au niveau du comptétde. Si le
blindage en plomb permet de limiter ce dernieragtcdde limiter le phénomene d’empilement
gamma (en plus de limiter la production de phottross), cette protection a également un
impact sur le signal neutron. Une plus grande aolée au débit de dose permettrait de réduire
le blindage en plomb et d’augmenter le signal meutiraditionnellement, les comptediite
connectés a un préamplificateur de charges pemmettefonctionnement jusqu’a environ™0
Gy.h'[12][13]. Il a été montré dans les travaux [67] dja@ut de gaz d’appoint a I'hélium 3 de
type CQ et l'utilisation d’'un préamplificateur a collectee dcourant permettait d’assurer un
comptage neutronique jusqu’a 3 Gydans I'air pour une perte de comptage de 30% amec u
compteur de type 65NH45 comme illustré sur la gdH2. La collecte des charges étant plus
rapide, la probabilité d’empilement est réduite mpai débit de dose donné. Ce fonctionnement
a plus haut débit de dose permet d’envisager whectién de la protection de plomb et donc

une meilleure réponse neutron.
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Figure 4-2 : Perte de comptage neutronique pour diérents détecteurs connectés a un
préamplificateur de courant de type BAI sous un faceau dé*'Cs pour une source de

neutrons constantg67]

4.2.3.4Simulations MCNPX

Les simulations sont effectuées avec le code aespat de particules Monte Carlo MCNPX
2.0.7 [69]. Les deux configurations utilisant d'yveat le polyéthyléne et d’autre part le graphite
comme modérateur sont étudiées. La probabilitétefaction des neutrons dans le compteur
hélium 3 est assimilée au taux de réactide(n,p) et est notg, dans I'équation (4.11i-
dessous. Le parcours moyen des neutrons dans kesgastimé a I'aide d'un tally F4 pondéré
par la section efficace de réactitide(n,p) (carte MT). Les spectres neutroniques einga
utilisés sont issus de la base de données ENDF/BMIr les interactions photonucléaires, les
sections efficaces utilisées sont extraites de HBDA et ENDF/B-VII. Les cartes poly.01t et
grph.01t sont implémentées afin de rendre compteddfusions inélastiques des neutrons dans
le polyéthyléne et le graphite. Dans cette étudss tgrandeurs sont étudiées. La premiére
d’entre elle est la réponse du compteur héliumx3reautrons retardés issus des précurs‘i;grs

et est définie selon I'équation (4.11).

—DND
Snj = Tnj *Aj  *ra (4.11)

AvecT,; le taux de réaction (n,p) lié aux neutrons retardé précurseyrdans I'hélium 3,

—DND L - L, . . S
Aj  le terme source neutron correspondant au préayregu I'efficacité de détection liée a

I'électronique utilisée (environ 60% pour un prédifigateur de courant [70]) et au débit de
dose gamma. La seconde grandeur étudiée est laseéda détecteur a la pollution neutronique
provenant d’'une part des précurseurs issus delliatipp de gaine (de I'ordre d’'un coup par

seconde selon le REX de SUPERPHENIX [2§]), et d'autre part de la contribution

photoneutrors,,;, définie selon I'équation (4.12).

Spn = Tp * Ay *V x I 75 (4.12)
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AvecT, le taux de réaction (n,p) des photoneutrons liééraission gamma du sodium 24 a
2,75 MeV, A4, I'activité volumique du sodium 24 dans le pot desare,VV le volume du pot de
sodium etl, 55 l'intensité de I'émission gamma a 2,75 MeV (enmird00%). La troisieme
grandeur d'intérét est le débit de dose gamma viepdétecteur hélium 3 calculé via I'énergie
déposée dans le gaz (tally F6) selon I'équatiotB(.

D=Y*1,602.1071% x A, « [ * V x 3600 (4.13)

Avec D le débit de dose en Gy-Hans le gaz hélium 3,le dép6t énergétique en MeV.gar
particule source (tally F6),, I'activité volumique du sodium 24,I'intensité d’émission €t le
volume du pot de sodiunb. étant calculé & partir d'un dép6t d’énergie dangdz hélium 3, il
est nécessaire, afin d’obtenir une comparaisonneete, de le convertir en débit de dose
équivalent dans l'air puisque ce dernier fait affide référence dans la littérature [71]. Cette
correction utilise la différence de coefficientalsorption massique entre les deux matériaux
comme indiqué dans 'équation (4.14).

(Ha/p)gH

D31—1e = Dgir * < (4.14)

(Ha/ 5)

Avec D,;,- le débit de dose dans I'hélium 3 issu du calcul NPX, u, le coefficient

air

d’absorption linéique du milieu ptsa masse volumique.

Deux critéres sont retenus afin de comparer Idérdifites configurations. Le premier d’entre
eux est une figure de mérite (FOM) reflétant urpoapsignal sur bruit au sens de la statistique

poissonienne des comptages définie comme le carréti entre la réponse neut@psnj et

I'incertitude statistique liée aux parasites (pinetatrons et pollution)/S,, + S,, (voir
équations (4.15) a (4.18)).

(ZjSn)?
FOM = —2"17 (4.15)
Sph + Spo
La détection doit remplir le critére suivant :
Esn,- *tag > Lp (4.16)
i

Avect,, le temps d’acquisition de la mesurd.gtla limite de détection définie comme :

Lp =k = \/(Sph + Spo) * tag (4.17)

81 MeV.g" = 1,602 10° Gy
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Aveck le facteur de couverture lié a l'intervalle denftance sur la limite de détection. Il vient
donc:

k2

— 4.18
a1 > Tou (4.18)

t

La FOM est donc inversement proportionnelle au edipcquisition nécessaire pour assurer la

détection des neutrons différés issus des préastseu

La Figure 4-3 illustre la modélisation du pot DNBn@ la configuration plomb-polyéthyléne et
les FOM obtenues dans cette configuration pourédifites épaisseurs de plomb et de
polyéthyléne sont présentées en Figure 4-4. Ceslaions montrent que la production de
photoneutrons dégrade fortement la détection lerd@ypaisseur de plomb n’est pas suffisante
comme l'indique la courbe rouge sur la Figure £&d.revanche, une épaisseur de plomb trop
importante (courbe cyan) engendre également unsudiion de la FOM. Ceci s’explique par
I'influence du plomb sur l'intensité du signal men utile comme illustré sur la Figure 4-5. Un
compromis entre l'atténuation des photoneutrongdwetsignal neutronique utile est donc
nécessaire. Il en résulte I'obtention d’'une FOM imaxn de1651 §' pour des épaisseurs de
plomb et de polyéthylene respectivement de 150 i@0enm pour un signal neutron dé
cps Le débit de dose calculé dans cette configuraéisnde 7.18® Gy.h' dans lair soit
largement en dessous de la limite de 3 Gylike a l'utilisation d’'un préamplificateur de

courant.

Polyethylene
Lead v

Steel x

3He counter

15 cm

Figure 4-3 : Modélisation MCNPX de la configurationplomb-polyéthylene

64



Chapitre 4 - Etudes théoriques par simulations kl@drlo

2000 —

T T T
o Pb 50 mm
—4—Pb 100 mm .
v Pb 150 mm U
1500 | P — i
Pb200 mm & - —a
.4
/'/
~ A
© 1000 | e s .
=
e}
w ,/' /
sool 4
v
e
. e .~
0 1 . 1 . I . I . 1 , 1
30 40 50 60 70 80

Polyethylene thickness (mm)

Figure 4-4 : FOM en fonction des épaisseurs de pldiet de polyéthyléne
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Figure 4-5 : Réponse aux neutrons retardés pour dérentes épaisseurs de plomb et de

polyéthyléne

Concernant la configuration utilisant le graphiteup modérateur, celle-ci n’envisage pas
I'utilisation de plomb. Le compteur proportion#le est disposé au centre de I'épaisseur de
graphite. Le pouvoir modérateur du graphite ess$ jfhible que celui du polyéthylene mais la
pollution liée aux photoneutrons n’existe plus,|g@rsiste le bruit lié & la pollution des gaines.
Avec I'absence de bruit photoneutronique et unéupoh de gaines de l'ordre de 1 cps, les
courbes représentant la FOM et le signal neutreniguivent la méme tendance. Comme
indiqué sur la Figure 4-6, il existe une épaissiigraphite pour laguelle la FOM et le signal
neutronique est maximisé. Ce maximum résulte dmihapétition entre deux facteurs que sont
la quantité de graphite nécessaire afin d'assuremuodération suffisante et la distance entre le
pot de sodium et le détecteur faisant chuter teffité géométriqgue. La FOM atteint une valeur

maximale de7056 § pour une épaisseur totale de graphite de 350 nmesmondant & un
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signal neutron d&4 cpsincluant les pertes de comptage liées au préangibiur de courant et

au débit de dose. Concernant ce dernier, I'épaissewgraphite amont permet de rester en

dessous de la limite de fonctionnement de 3 Gylans I'air correspondant & 4 Gy.dans

I’hélium 3 comme illustré sur la Figure 4-7. L’opiisation & base de graphite proposée (Figure
4-8) permet donc d’atteindre une FOM plus de quiatiee supérieure a celle obtenue pour une

configuration plomb-polyéthylene avec un signal trenique deux fois supérieur tout en
conservant un débit de dose compatible avec leétesrde fonctionnement.

Neutron signal (s™)

100

3

Total graphite thickness (mm)

Figure 4-6 : Signal neutron en fonction de I'épaissur total de graphite

Dose rate (Gy.h™)

-
o
T
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L I
10 20
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L
30

Figure 4-7 : Débit de dose en fonction de I'épaissetotal de graphite
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Figure 4-8 : Géométrie du pot DND optimisé
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4.2.4Validation expérimentale

4.2.4.1Dispositif et mesures

Dans le but de valider les simulations dédiéesimemsionnement d’un poste de mesure basé
sur un compteuiHe et un modérateur de type carbone, des essasmentaux ont été réalisés

a SAPHIR, plateforme d'irradiation du CEA LIST. Liaigure 4-9 illustre le dispositif
expérimental. 75 kg de charbon anthracite songglaans un fat métallique de 100L au milieu

duquel est positionné un compteur hélium 3 typatSaobain 100He3/304/25HS.

AmLi source position

Figure 4-9 : Dispositif expérimental

La longueur sensible de ce dernier est de 100 am yo diamétre extérieur de 25 mm avec
une pressurisation de I'hélium de 3 a 4 bars. @epteur est connecté a un module Canberra
7820-ADS embarquant un préamplificateur de cougamtamplifie le signal et discrimine les
faibles énergies (bruit électronique et impulsigasnma). Un signal TTL est généré pour les
impulsions au-dela d'un seuil ajustable. Les signBlL sont envoyés vers un compteur durant
une période d'acquisition de 5 minutes. Une soéngi.i avec un taux d’émission de 42990
neutrons par seconde est placée contre le fataBorr des similitudes entre les spectres, le
spectre neutronique de cette source (Figure 4eHb)considéré comme représentatif du spectre

de neutrons retardés émis par les produits defigzR].

Le comptage neutronique durant une période de Gtasrest représenté en fonction du seuil de
discrimination sur la Figure 4-11. Au regard deardements de pentes, seules les impulsions
neutrons sont considérées comme comptabiliséeglaudtlin seuil de discrimination de 400

mV. La thermalisation des neutrons par le charlmthracite est alors mise en évidence.
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MEASUREMENT AND MODELLING OF JRC SOURCE SPECTRUM
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Figure 4-10 : Spectre en énergie d’'une source AmIr3]
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Figure 4-11 : Comptage neutron intégré sur 5 minute en fonction du seuil de

discrimination

4.2.4.2Simulations et comparaison

Le dispositif est modélisé sous MCNPX 2.0.7 com#hgstré en Figure 4-12. Une masse
volumique moyenne de 0,75 g.ém été calculée pour le charbon anthracite. Sesipdux
constituants sont le carbone (environ 95 wt%) Jgene (environ 2 wt%) et I'hydrogéne (entre
1 et 4 wt%). La proportion de ce dernier influeamment de maniére conséquente sur le
pouvoir modérateur du matériau. La Figure 4-13 maolets différents taux de comptage simulés
pour différentes composition en hydrogene. Lesltd@suprésentés prennent en compte la perte
de comptage de 40% lié a I'utilisation d’'un préaifigdteur de courant [70]. Ces résultats sont a
comparer avec le taux de comptage de 166 cps xjgelience. Les taux de comptage obtenus
via les simulations sont compatibles s'’il est cdésé une concentration d’hydrogéne dans le
charbon anthracite de 1,9 wt% ce qui représentevaleair crédible. Une analyse chimique plus

fine du charbon anthracite et des essais avecamda graphite permettrait de renforcer cette
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étude. Néanmoins ces premiers résultats sont eageamts en vue de valider un tel poste de

mesure.

\

Air
3He counter Concrete

Anthracite

Metallicbarrel

Figure 4-12 : Géométrie MCNPX du dispositif expérinental
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Figure 4-13 : Taux de comptage simulés (MCNPX) poutlifférentes proportions

d’hydrogéne dans le charbon anthracite

4.3 Etude de faisabilite théorique de la spectrométrie gamma
hauts taux de comptage sur le sodium primaire

4.3.1Les produits de fission d’intérét

Cette étude porte sur la faisabilité d’'une specétoim gamma a hauts taux de comptage sur le
sodium primaire afin d’assurer le suivi du relackeindes gaz de fission en cas de rupture de
gaine. En effet, les différents retours d’expéreenar les ruptures de gaine en conditions RNR
ou bien méme REP ([30], [74]) indiquent que les dazfission xénon et krypton sont les
premiers radioéléments a étre relachés dans learmgalimaire en quantités importantes des les
premiers instants de la rupture. Des relachemeatprdduits de fission volatiles comme le

césium et I'iode sont aussi largement constatés des cinétiques plus lentes. Ce constat est
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également confirmé par les différents suivis déutgs de gaine réalisés au cours de cette these
sur la boucle d'essais ISABELLE-1 du réacteur OSIRIU les spectres gamma relatifs aux
premieres secondes suivant la rupture de gaineceamtosés presque uniguement de signatures
gazeuses. Ces essais sur la boucle ISABELLE-1 setétaillés plus amplement dans le
chapitre 6.

4.3.2Estimation des activités minimales détectables
4.3.2.1Modélisation du poste de mesure

4.3.2.1.1Principe

Dans cette étude, la conception du poste de megmunela spectrométrie gamma sodium est
inspirée du poste de mesure DND avec le préleventient échantillon de sodium au-dessus
des assemblages. Ce prélévement transite versstm ¢® mesure déporté dans lequel se trouve
une capacité de sodium contenant le prélevemerdgamd d’'un détecteur HPGe. Ces différents
éléments sont intégrés dans une enceinte de plbmbdealimiter I'influence des rayonnements
extérieurs. L'intérieur de cette derniére est &pid'une fine épaisseur de cuivre de 2 mm pour
réduire I'impact de la fluorescence X du plomb.daste est modélisé sous MCNPX et illustré
en Figure 4-14. Dans un premier temps, la capdeit®odium considérée est un mini-tube (& 4-
6 mm) d’'une longueur de 50 mm situé au centreafecéinte. Le temps de transitdu sodium

vers la capacité est une variable du probléme.

Figure 4-14 : Modéle MCNPX du poste de spectromégigamma du sodium composé
d’une diode HPGe (cristal germanium en bleu, alumiium en vert) en face de la capacité
de sodium (en rouge).

4.3.2.1.2l es diodes HPGe

Deux diodes HPGe de différentes dimensions sontdosidérées afin d’'étudier I'impact du
rendement de détectiarsur les activites minimales détectables. Les diodedélisées sont le
détecteur HPGe Canberra GR2021 (efficacité reladiee20%, FWHM [ull Width at Half
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Maximum) de 2,1 keV a 1332 keV) utilisé durant cette thpear les essais sur la boucle
d’irradiation ISABELLE-1 (voir chapitre VI) et le &électeur ORTEC GEMA40P (efficacité
relative de 40%, FWHM de 1,85 keV a 1332 keV).

4.3.2.1.3La distance source-détecteur

La diode est placée a une distadcde la source. Cette distance est déterminée deraa
maximiser 'OCR Qutput Count Rajede la chaine de spectrométrie gamma afin de rmgem
les limites de détection et optimiser la précigles mesures isotopiques au sens de la statistique
poissonienne. Pour réaliser cette mesure, la clisrspectrométrie envisagée est la chaine de
mesure ADONIS en raison notamment de sa capacigsarer la justesse de la mesure y
compris a hauts taux de comptage et d’atteindriaux de traitement supérieur aux chaines de
spectrométrie gamma conventionnelles. Le choix dNIS est également justifié par sa
robustesse métrologique lors de suivi d'activitétement variable dans le temps. La
technologie fera I'objet d'une discussion dans hepitre V ou son concept sera également
présenté. Ainsi, la distanak est définie de maniere a correspondre a un tauzod®tage
incident de I'ordre de 2,8 ¥@ps, valeur maximisant 'OCR comme illustré suFigure 4-15
[75].
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Figure 4-15 : Variations du taux de comptage sortaret du temps mort d’ADONIS en

fonction du taux de comptage incidenf75]

La Figure 4-16 présente le taux de comptage intili&m I'activité gamma du sodium 24 en
fonction de la distance source-détecteur. Les gnesisimulations montrent que cette activité
contribue & hauteur d’environ 65% du taux de coggiacident total. La distanakbest donc
déterminée a partir des calculs liés au sodium &4 de viser un taux de comptage total
incident de I'ordre de 2,8 ¥@ps pour les deux diodes HPGe. Les distadaesenues pour les
diodes Canberra GR2021 20% et Ortec GEM40P 40%rsepectivement de 22 cm et 31 cm
correspondant & des taux de comptage incidentsxtd&a 2,82 10cps et 2,75 10cps.
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Figure 4-16 : Evolution du taux de comptage incidanié a I'activité gamma du sodium 24

en fonction de la distance source-détecteur (translO secondes)

4.3.2.2Définition des termes source gamma et béta

Les termes sources des produits d’activatfdNg, *Na, *Ne, *F) sont déterminés a partir
d’'une quantification préliminaire de leur activitdassique en cuve primaire pour le cceur
d’ASTRID en fonctionnement normal [76]. La dengité sodium a 550°C retenue est de 0,820
permettant ainsi le calcul des activités volumiguEssimées dans le Tableau 4-5. Les activités
A, au niveau du pot de mesure sont calculées endeésast les activités en cuvg et le transit
d’une durée, jusqu’a la capacité de sodium comme un écoulemernype piston caractérisé
par une vitesse constante pour tous les atometeroe de décroissance est appliqué pour les

différents temps de transit envisagés (équatiddji.

Ay = Ae™Mr (4.19)

Produits d’activation | Activités volumiques (Bq.m-3)
24Na (t12=15h) 2,510
22Na (t1/2=950) 3,0 1010
23Ne (t12=37s) 1,4 1014
20F (t12=115s) 2,110

Tableau 4-5 : Activités volumiques des produits d'etivation en cuve en fonctionnement

normal

Les émissions définissant le terme source gammaécapitulées dans le Tableau 4-6.
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Produits d’activation | Energie (keV) | Intensité y (%)

1369 100

24Na (tl/z =15 h)
2754 100
511 181

22Na (t1/2=950j)
1275 100
23Ne (t1/2= 37 s) 440 33
20F (ty2=115) 1634 100

Tableau 4-6 : Principales émissions gamma des proiisid’activation

Le terme source béta est défini a partir d'une ileile probabilité calculée suivant la forme du

spectre continu d’émission béta de chaque procagtidation selon I'équation suivante [77]:
C 1
N(E) = C—S(E2 + 2Em.c?)2(Epmgy — E)*(E + myc?) (4.20)

AvecE I'énergie de I'électron (ou positrorf,,,, I'énergie maximale pouvant étre emportée
par I'électron (ou positron)n, la masse de I'électrom,la célérité de la lumiére €t une
constante de normalisation. Le Tableau 4-7 réclaples émissions béta pour les différents

produits d’activation.

Produits d’activation | Type d’émission | Emax (keV) | Intensité 8 (%)
24Na (t12=15h) B- 1390 100
22Na (t12=950j) B+ 1567 100
2300 1
23Ne (t12=37s) B- 3936 32
4376 67
20F (t1,2=115s) B- 5395 100

Tableau 4-7 : Emissions béta des produits d’activain

La Figure 4-17 illustre la nécessité de prendrecempte le terme béta en raison d'une
contribution non négligeable dans le spectre sirdeke produits d’activation a basses énergies.
L'élaboration de ce spectre, issu d'une simulatM@NPX de la réponse du détecteur au

sodium 24, est détaillée dans la section suivante.
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Figure 4-17 : Influence du terme source béta sur Ispectre gamma simulé a basse énergie

(cas du sodium 24)

4.3.2.3Construction des spectres liés aux produits d’ation

Pour chaque produit d’activation et chaque typeniiéion (béta et gamma), des simulations
MNCPX permettent de déterminer les spectres issusl@pdt d’énergie au sein du cristal

germanium via un calcul de type tally F8. La réSoludu détecteur est prise en compte via
I'utilisation de la carte GEBQaussian Energy Broadeningui applique un bruit sur les dépbts

d’énergie afin de retranscrire sur le spectre téstila largeur & mi-hauteur (FWHM) observée
sur les pics gaussiens d’absorption totale danddescteurs réels. La FWHM est définie selon
I'équation (4.21).

FWHM = a + b\JE + cE® (4.21)

AvecE I'énergie du picg, b etc des paramétres respectivement exprimés en MeV My
MeV™. Ces paramétres sont déterminés a partir de lalutém du systéme d’équations

impliguant les valeurs de FWHM connus pour le détacconsidéreé.

Les spectres MCNPX en coups par seconde sont déisis selon les équations (4.22) et
(4.23).

SY =R, Al (4.22)

sP =R 41" (4.23)

F8 F8p . , o . .
AvecR, 7 etR, " respectivement les réponses du tally F8 pour ahacuduit d’activatior et

pour chaque type d’émission gamma et hétd'activité de chaque produit d’activation dans la
capacité de sodium;' etlf les intensités d’émission par désintégration. pecse MCNPX

complet est alors construit en sommant les difté&senontributions (équation (4.24)).

S = Z(Siy +5P) (4.24)
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Le spectre en couss ainsi obtenu est multiplié par le temps d’acgigisitde la mesurdt. Ce

temps d’acquisition est un autre parametre ded&tu
S' =S4t (4.25)

Un tirage poissonnien, avec pour parameétre le nerdbrcoups enregistrés dans chaujoele
I'histogramme, est ensuite réalisé afin de premirecompte la nature aléatoire du comptage

nucléaire (statistique poissonienne).
S"~P(S") (4.26)

Ce spectre peut étre considéré comme une dengiobabilité de lofy. L'énergie enregistrée
suite & chaque événement est une variable aléitdiomt les valeurs sont prises suivant la
densitéfy. L'algorithme défini par les équations (4.27) a3l permet de construire un

nouveau spectre rendant compte des effets d’empiledes événements.

n

X~fx =57 (4.27)
Vi € [1,25”], si§; < P(pileup) alors X';=X,_;1+X; (4.28)
sinon X'; = X; & j=j+1 (4.29)
avec 6;~U(0; 1) (4.30)
et P(pileup) = 1 — e~ 2%ICR (4.31)

Avec ICR le taux de comptage incident au niveau du déteatéu le temps d’occupation
moyen pour le traitement d’'une impulsion isolée. Rigure 4-18 illustre la distribution des
temps d’occupation du systéme associés aux ditieréménements enregistrés. Le temps

d’occupation moyen retenu par la suite est évalué a 1,1 us.
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Figure 4-18 : Distribution des temps d’occupation d systeme

La Figure 4-19 illustre le spectre simulé lié auaduits d’activation pour un temps de transit de
la cuve au pot de mesure et un temps de d’acquisitie 10 secondes chacun. L’impact de

'empilement est mis en évidence avec un dépeupitiies basses énergies, les événements
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empilés peuplant alors la région des hautes érserigi@pparition de pics somme est également
constatée. Ces pics sont présentés dans le Tadl8amour un temps de transit et un temps
d’acquisition de 10 secondes. Aucun de ceux-ci pliigue le sodium 22 en raison de sa faible
activité en regard des autres produits d’activatibe peuplement des hautes énergies au
détriment des basses énergies ainsi que I'appadiopics somme aux énergies attendues sont
en accord avec les observations relevant d’'un speuotpilé.

5
107 | | T | T | |

——Sans empilement

104; —— Avec empilement

Coups

AN

10°F "
wmm

10F

d I |
| T |

| |
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Energie (keV)

10

Figure 4-19 : Spectres simulés des produits d’actition avec et sans empilement pour des
temps de transit et d’acquisition de 10 secondes

Pics somme Origine

2737 keV | 1369 keV (24Na) + 1369 keV (24Na)

4122 keV | 1369 keV (24Na) + 2754 keV (24Na)

5508 keV | 2754 keV (24Na) + 2754 keV (24Na)

1809 keV 1369 keV (24Na) + 440 keV (23Ne)

3194keV | 2754 keV (2¢Na) + 440 keV (23Ne)

3003keV | 1369 keV (2¢Na) + 1634 keV (2°F)

4388keV | 2754 keV (24Na) + 1634 keV (2°F)

2074keV | 440keV (23Ne) + 1634 keV (2°F)

Tableau 4-8 : Pics somme observés dans le specirawdé des produits d’activation pour
des temps de transit et d’acquisition de 10 secorsle
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4.3.2.4Calcul des activités minimales détectables (AMD)

Les AMD des différents produits de fission sontuoldes a partir de I'estimation des limites de
détection. La limite de détection d’'indice de canfie 95% est définie selon les équations
(4.32) et (4.33) telles que présentées par G. Gdrfxs].

C,+Cy
2m

1+n
LDgso, = 2,71 + 3,29 ’B > (4.33)

Avec B le fond en coups correspondant a la région détdiun éventuel pic lié a I'activité

=n (4.32)

d’un produit de fissiom est le nombre de canaux définissant ce fond ket nombre de canaux
de part et d'autre de la région définissant le @icetC,; sont respectivement le nombre de

coups dans les régions situées en amont et enlayat comme illustré sur la Figure 4-20.
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Figure 4-20 : lllustration pour le calcul du fond B (extrait de [78]).

Pour chaque produit de fission, la région d’'intéét canaux sur laquelle est défini le pic
étudié est déterminée a partir de la FWHM calcdies I'équation (4.21). La région d'intérét

dans cette étude est fixée a 3 FWHMest pris égal a 4.

L’AMD exprimée en Bqg au niveau de la capacité ddism est déterminée pour un pic

d’'absorption totale d’un produit de fissigrselon I'’équation (4.34).

LD
gy L, tacq(1 — P(pile up))

AMD,,,, = (4.34)

AvecLD la limite de détection en coups,le rendement de détection du poste de mesure,
lintensité d’émission gammat,., le temps d'acquisition de la mesure en seconde et

P(pile up) la probabilité d’empilement présentée dans I'éiguatd.31).

Les rendements de détectiocorrespondant au poste de mesure implémentareatasggment

la diode Canberra GR2021 et la diode Ortec GEM48R sbtenus dans chaque cas par une

77



Chapitre 4 - Etudes théoriques par simulations El@drlo

série de 300 simulations MCNPX sur une plage d@ieeallant de 0 a 3 MeV par pas de 10
keV. Ces derniers sont présentés en Figure 4-2k Saprise, la diode GEM40P apparait plus

efficace vers les hautes énergies en raison dedome actif plus important.

N

—— GEMA40P 40%
—GR2021 20%

Efficacité
o o 2 a4 oa
= o - N S = ]
T

=}
~

0.2

L L 1 1
1000 1500 2000 2500
Energie (keV)

Figure 4-21 : Rendements de détection simulés dugie de mesure pour les deux

détecteurs HPGe considérés dans cette étude

L'activité volumique minimale détectable en cuvé elstenue en considérant la décroissance
radioactive lors du transit entre la cuve et le getmesure comme indiqué dans I'équation
(4.35).

_ AMD,y

AMD e = (4.35)

-t
Vpote r

Avec MDAy, l'activité minimale détectable en cuve expriméeBenni®, MDA, I'activité
dans le pot de mesure en B, le volume du pot de sodium en*mi la constante de
décroissance du produit de fissiort,ete temps de transit entre la cuve et le pot deumngesn

secondes.

Les Tableau 4-9 a Tableau 4-12 résument les adivitinimales détectables pour les produits
de fission gazeux et volatiles calculées au pomtpcelevement du sodium pour les deux
configurations implémentant d’'une part la diode GRR et d’autre part la diode GEM40P.
Différents temps de transit du sodium du point ddgvement au poste de mesure, ainsi que
différents temps d'acquisition, sont considéréss betivités élevées des différents produits
d’activation, et tout particulierement la contrilout du sodium 24 de période longue/4E 15

h), engendrent des AMD importantes, au minimurriateie de plusieurs centaines de GBY/m
L'évolution des AMD est orientée par le temps dmsit jusqu’au poste de mesure avec deux

effets antagonistes :

» Les contributions au spectre des produits d’adtwatdiont les périodes sont courtes au
vu du temps de transF et*Ne) chutent rapidement permettant d’atteindre deDA

plus faibles.
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» La réponse du détecteur aux produits de fissiopéd®des courtes diminue également
avec l'augmentation du temps de transit, augmergensi rapidement les AMD pour
les produits de fission concernés comme le xén@n(13 = 40 s) et le krypton 90 (b
=325s).

En raison de ces deux effets, différentes évolatibes AMD en fonction du temps de transit

sont observées :

« Les AMD croissantes avec le temps de transit 1 gas exemple le cas du xénon 139,
les contributions au spectre des produits de fissle faible demi-vie diminuent
rapidement avec le temps de transit, en comparasém contribution globale des

produits d’activations.

« Les AMD décroissantes avec le temps de transiestcle cas du xénon 133, la
contribution des produits d’activatiof’® et®Ne) chute plus rapidement que celle des

produits de fission de demi-vie plus grande.

« Les AMD décroissantes puis croissantes : cetteuéoal est notamment observée sur
'AMD calculée a partir du pic a 1436 keV du césiur@8, la chute rapide de la
contribution liée au fluor 20 entraine dans un peerfemps une diminution de 'AMD
avant de repartir & la hausse en raison d'une @8armce plus rapide du césium

comparé au sodium 24,

Comme attendu, les AMD diminuent en augmentantlaps d’acquisition. Néanmoins, ce
temps d’acquisition, tout comme le temps de trardhiit rester faible au vu de I'objectif
d’établir un diagnostic rapide des relachements darsodium dés les premiers instants de la
rupture de gaine. La Figure 4-22 illustre ces AMiples cas du xénon 133 et du xénon 135.
Dans le cas du xénon 133, les AMD dans la conftgpmaimplémentant la diode GR2021
apparaissent plus faibles qu'avec la diode GEM40Raison d'une efficacité de détection
légerement supérieure a 81 keV dans cette configaraA l'inverse, les AMD du xénon 135
apparaissent plus faibles dans la configurationlémpntant la diode GEM40P en raison du
meilleur rendement de détection de cette dernie2®tkeV. Il apparait donc qu'a taux de
comptage incident semblables, une diode plus efigeermet d’'atteindre des AMD plus faibles
lorsque celles-ci sont calculées a partir de RRdgion Of Interejtdans la région des hautes

énergies du spectre.
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Figure 4-22 : AMD du xénon 133 (a gauche) et du xén 135 (a droite) selon le détecteur

utilisé pour différents temps de transit et temps cquisition

Radioélément | Période | Energie (keV) [ Intensité (%) | t=10s | t-=1 min | =10 min
133Xe 5,25j 81 37 1,60E+12(1,41E+12| 1,30E+12
135Xe 9,14h 249,8 90 6,90E+11 | 6,85E+11 | 6,71E+11
135m¥e 15,3 min 526,6 80,8 1,04E+12 | 1,08E+12 | 1,62E+12
137Xe 3,8 min 455,5 31,2 2,38E+12|2,73E+12 | 1,39E+13

258,4 31,5 1,99E+12 | 2,04E+12 | 3,04E+12
434,6 20,3 1,01E+13 | 8,23E+12 | 5,65E+12
138Xe 14,1 min 1768,3 16,7 1,41E+13 | 1,45E+13 | 2,32E+13
2015,8 12,3 2,30E+13 | 2,48E+13 | 3,97E+13
396,5 6,3 1,08E+13 | 1,13E+13 | 1,72E+13
218,6 56 1,08E+12 | 2,46E+12 | 3,00E+16
296,5 21,7 3,08E+12 | 7,29E+12 | 9,02E+16
139%e 40s 175 199 2,86E+12 | 6,34E+12| 7,17E+16
289,8 9,2 7,61E+12 | 1,83E+13 | 2,24E+17
393,5 6,7 1,19E+13| 2,79E+13 | 3,52E+17
402,6 49,6 1,37E+12 | 1,39E+12 | 1,43E+12
87Kr 1,3h 2554,8 9,2 4,09E+13 | 4,45E+13 | 4,89E+13
845,4 7,4 1,90E+13 | 1,93E+13| 2,13E+13
2392,1 34,6 1,04E+13(1,11E+13 | 1,20E+13
196,3 26 1,68E+12 | 1,63E+12 | 1,58E+12
88Kr 2,8h 195,8 13,2 3,34E+12 | 3,25E+12 | 3,11E+12
834,8 13 1,09E+13 | 1,10E+13 | 1,14E+13
1529,8 10,9 1,85E+13|1,79E+13 | 1,86E+13
220,9 20,1 2,80E+12 | 3,25E+12 | 2,31E+13
586 16,7 591E+12 | 6,96E+12 | 4,99E+13
89Kr 3,2 min
904,3 7,2 2,30E+13 | 2,82E+13 | 2,07E+14
1472,8 6,9 3,34E+13 | 3,34E+13 | 2,49E+14
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89Kr 3,2 min 497,4 6,6 1,26E+13 | 1,51E+13 | 1,05E+14
1118,7 39 7,41E+12 | 2,35E+13 | 2,58E+18

121,8 35 1,47E+12 | 3,92E+12 | 3,92E+17

90Kr 32s 539,5 30,8 3,58E+12|1,03E+13| 1,11E+18
242,2 9,9 7,47E+12 | 2,17E+13 | 2,26E+18

1537,9 9,7 2,55E+13(7,11E+13| 7,66E+18

604,7 97,6 9,78E+1119,77E+11| 9,80E+11

795,9 85,5 1,56E+12 | 1,53E+12| 1,61E+12

134Cs 2 ans 569,3 15,4 585E+12 [ 5,62E+12 | 5,60E+12
802 8,7 1,55E+13 | 1,54E+13 | 1,59E+13

563,2 8,3 1,03E+13 | 1,05E+13 | 1,02E+13

818,5 99,7 1,36E+12 | 1,38E+12 | 1,37E+12

1048,1 80 2,51E+12 | 2,63E+12 | 2,72E+12

136Cs 13,2 340,5 42,2 1,62E+12 | 1,62E+12 | 1,62E+12
1235,4 20 1,06E+139,78E+12 | 9,90E+12

273,6 11,1 5,47E+12 | 5,35E+12 | 5,16E+12

137Cs 30 ans 661,6 85 1,23E+12 | 1,20E+12 | 1,24E+12
14359 76,3 2,82E+12 | 2,57E+12 | 3,01E+12

462,8 30,7 2,50E+12 | 2,53E+12 | 3,03E+12

138Cs 33,4 min 1009,8 29,8 6,17E+12 | 6,37E+12 | 7,93E+12
2218 15,2 2,02E+13 | 2,23E+13 | 2,78E+13

547 10,8 8,38E+12 | 8,22E+12 | 9,94E+12

364,5 81,2 7,97E+11|7,92E+11 | 8,01E+11

131 8 637 7,1 1,40E+13| 1,38E+13 | 1,43E+13

284,3 6,14 1,01E+13|9,95E+12 | 9,70E+12

7229 1,8 6,66E+13 | 6,53E+13 | 6,53E+13

667,7 98,7 1,11E+12 | 1,10E+12 | 1,15E+12

772,6 75,6 1,74E+12 | 1,71E+12 | 1,84E+12

132] 2,3h 954,6 17,6 9,82E+12 | 1,00E+13 | 1,08E+13

522,7 16 5,20E+12 | 5,08E+12 | 5,38E+12

630,2 13,3 8,13E+12 | 7,81E+12 | 7,99E+12

529,9 86,3 9,81E+11]9,66E+11| 9,48E+11

875,3 4,5 3,30E+13 | 3,35E+13 | 3,42E+13

133] 209h 1298,2 2,3 8,52E+13 | 7,24E+13 | 7,10E+13

706,6 1,5 7,74E+13 | 7,69E+13 | 7,71E+13

1236,4 1,5 1,41E+14 | 1,27E+14 | 1,27E+14

847 95,4 1,49E+12 | 1,52E+12| 1,71E+12

884,1 64,9 2,28E+12 | 2,37E+12 | 2,72E+12

134] 52,5 min 1072,6 15 1,43E+13 | 1,54E+13| 1,76E+13
595,4 11,2 8,47E+12 | 8,57E+12 | 9,50E+12

621,8 10,6 9,24E+1219,21E+12| 1,06E+13

1351 66h 1260,4 28,7 6,81E+12 | 6,18E+12 | 596E+12

1131,5 22,6 1,09E+13 | 1,17E+13 | 1,21E+13
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135]

6,6 h

1678 906 2,28E+13 | 2,28E+13 | 2,33E+13
1457,6 8,7 2,48E+13 | 2,14E+13 | 2,23E+13
1038,8 7,9 2,42E+13 | 2,52E+13 | 2,63E+13

GR2021
Radioélément | Période | Energie (keV) | Intensité (%) | t=10s [ t-=1 min | =10 min
133Xe 5,25j 81 37 2,05E+11 | 1,82E+11 | 1,70E+11
135Xe 9,14 h 2498 90 8,99E+10 | 8,84E+10 | 8,73E+10
135m¥e 15,3 min 526,6 80,8 1,34E+11 | 1,37E+11| 2,06E+11
137Xe 3,8 min 455,5 31,2 3,03E+11 | 3,48E+11| 1,78E+12
258,4 31,5 2,56E+11|2,61E+11| 3,95E+11
434,6 20,3 1,30E+12 | 1,06E+12 | 7,15E+11
138Xe 14,1 min 1768,3 16,7 1,78E+12 | 1,87E+12 | 2,95E+12
2015,8 12,3 2,87E+12 | 3,17E+12 | 5,03E+12
396,5 6,3 1,39E+12 | 1,43E+12 | 2,21E+12
218,6 56 1,40E+11 | 3,21E+11| 3,88E+15
296,5 21,7 3,94E+11 | 9,29E+11| 1,14E+16
139%e 40s 175 19,9 3,68E+11 | 8,12E+11| 9,31E+15
289,8 9,2 9,85E+11| 2,34E+12 | 2,88E+16
393,5 6,7 1,54E+12 | 3,62E+12 | 4,49E+16
402,6 49,6 1,77E+11 | 1,75E+11 | 1,87E+11
87Kr 1,3h 2554,8 9,2 516E+12 | 5,65E+12 | 6,31E+12
845,4 7,4 2,44E+12 | 2,48E+12 | 2,71E+12
2392,1 34,6 1,32E+12 | 1,46E+12 | 1,56E+12
196,3 26 2,19E+11| 2,06E+11 | 2,03E+11
88Kr 2,8h 195,8 13,2 4,33E+11 | 4,08E+11 | 4,00E+11
834,8 13 1,39E+12 | 1,41E+12 | 1,48E+12
1529,8 10,9 2,42E+12 | 2,30E+12 | 2,36E+12
2209 20,1 3,63E+11 | 4,22E+11 | 2,93E+12
586 16,7 7,62E+11 | 9,02E+11 | 6,45E+12
89Kr 3,2 min 904,3 7,2 296E+12 | 3,61E+12 | 2,62E+13
1472,8 6,9 4,18E+12 | 4,42E+12 | 3,12E+13
497,4 6,6 1,64E+12 | 1,93E+12 | 1,38E+13
1118,7 39 9,63E+11 | 3,02E+12 | 3,31E+17
121,8 35 1,90E+11 | 5,00E+11| 5,01E+16
90Kr 32s 539,5 30,8 4,60E+11 | 1,32E+12 | 1,41E+17
242,2 9,9 9,65E+11|2,78E+12 | 2,91E+17
1537,9 9,7 3,26E+12 | 9,20E+12 | 9,75E+17
13aCs 5 ans 604,7 97,6 1,28E+11 | 1,26E+11 | 1,25E+11
795,9 85,5 2,00E+11]2,00E+11 | 2,02E+11
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569,3 15,4 7,44E+11|7,33E+11| 7,31E+11

134Cs 2 ans 802 8,7 1,99E+12 | 1,99E+12 | 2,02E+12
563,2 8,3 1,37E+12 | 1,34E+12 | 1,34E+12

818,5 99,7 1,75E+11 | 1,76E+11 | 1,78E+11

1048,1 80 3,25E+11 | 3,39E+11 | 3,46E+11

136Cs 13,2 340,5 42,2 2,07E+11 | 2,08E+11| 2,07E+11
1235,4 20 1,35E+12 | 1,27E+12 | 1,27E+12

273,6 11,1 7,01E+11 | 6,82E+11 | 6,60E+11

137Cs 30 ans 661,6 85 1,58E+11|1,58E+11 | 1,59E+11
1435,9 76,3 3,73E+11 | 3,28E+11 | 3,86E+11

462,8 30,7 3,24E+11 | 3,23E+11 | 3,88E+11

138Cs 33,4 min 1009,8 29,8 7,89E+11 | 8,28E+11 | 1,02E+12
2218 15,2 2,63E+12 | 2,87E+12 | 3,56E+12

547 10,8 1,07E+12 | 1,06E+12 | 1,28E+12

364,5 81,2 1,04E+11|1,02E+11 | 1,01E+11

151] 8 637 7,1 1,81E+12|1,80E+12 | 1,81E+12

284,3 6,14 1,28E+12 | 1,27E+12 | 1,25E+12

7229 1,8 8,45E+12 | 8,40E+12 | 8,46E+12

667,7 98,7 1,41E+11|1,41E+11 | 1,47E+11

772,6 75,6 2,20E+11 | 2,22E+11| 2,33E+11

132] 2,3h 954,6 17,6 1,25E+12 | 1,28E+12 | 1,36E+12

522,7 16 6,69E+11 | 6,59E+11 | 6,86E+11

630,2 13,3 1,01E+12 | 1,00E+12 | 1,06E+12

529,9 86,3 1,25E+11 | 1,23E+11 | 1,23E+11

875,3 4,5 4,24E+12 | 4,29E+12 | 4,36E+12

133] 209h 1298,2 2,3 1,11E+13|9,23E+12 | 9,04E+12

706,6 1,5 9,90E+12 1 9,88E+12 | 9,96E+12

1236,4 1,5 1,79E+13 | 1,66E+13 | 1,67E+13

847 95,4 191E+11|196E+11| 2,23E+11

884,1 64,9 2,94E+11 | 3,01E+11 | 3,43E+11

134] 52,5 min 1072,6 15 1,84E+12 | 1,94E+12 | 2,23E+12
595,4 11,2 1,10E+12 | 1,10E+12 | 1,23E+12

621,8 10,6 1,21E+12 | 1,20E+12 | 1,36E+12

1351 66h 1260,4 28,7 8,96E+11|7,88E+11| 791E+11

1131,5 22,6 1,39E+12 | 1,49E+12| 1,55E+12

1678 906 2,97E+12 | 2,91E+12 | 297E+12

135] 6,6 h 1457,6 8,7 3,19E+12 | 2,79E+12 | 2,79E+12

1038,8 7,9 3,14E+12 | 3,30E+12 | 3,40E+12

Tableau 4-10 : AMD en Bq.n? pour un temps d’acquisition de 10 minutes avec ldiode

GR2021
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Radioélément | Période | Energie (keV) | Intensité (%) | t=10s | t-=1 min | =10 min
133Xe 525j 81 37 1,68E+12 | 1,48E+12 | 1,40E+12
135Xe 9,14 h 2498 90 6,27E+11|6,11E+11 | 6,03E+11

135m¥e 15,3 min 526,6 80,8 9,34E+11|9,27E+11 | 1,40E+12
137Xe 3,8 min 455,5 31,2 2,11E+12 | 2,48E+12 | 1,26E+13
258,4 31,5 1,78E+12 | 1,78E+12 | 2,72E+12
434,6 20,3 9,69E+12 | 7,83E+12 | 5,13E+12
138Xe 14,1 min 1768,3 16,7 1,11E+13 | 1,14E+13 | 1,86E+13
2015,8 12,3 1,79E+13 | 1,93E+13 | 3,12E+13
396,5 6,3 9,88E+12|1,01E+13 | 1,56E+13
218,6 56 1,03E+12 | 2,37E+12 | 2,85E+16
296,5 21,7 3,23E+12 | 7,55E+12 | 9,35E+16
139%e 40s 175 19,9 2,78E+12 | 6,21E+12 | 7,11E+16
289,8 9,2 7,93E+12 | 1,90E+13 | 2,40E+17
393,5 6,7 1,10E+13 | 2,57E+13 | 3,23E+17
402,6 49,6 1,27E+12 | 1,26E+12 | 1,32E+12
87Kr 1,3h 25548 9,2 3,30E+13 | 3,66E+13 | 4,08E+13
845,4 7,4 1,54E+13 | 1,58E+13 | 1,74E+13
2392,1 34,6 8,20E+12 | 9,09E+12 | 9,74E+12
196,3 26 1,71E+12 | 1,62E+12 | 1,53E+12
88Kr 2,8h 195,8 13,2 3,35E+12 | 3,17E+12 | 3,00E+12
834,8 13 8,93E+12 | 8,84E+12 | 9,10E+12
1529,8 10,9 1,47E+13 | 1,51E+13 | 1,52E+13
2209 20,1 2,66E+12 | 3,12E+12 | 2,17E+13
586 16,7 4,99E+12 | 596E+12 | 4,30E+13
89Kr 3,2 min 904,3 7,2 1,86E+13 | 2,23E+13 | 1,62E+14
1472,8 6,9 2,62E+13 | 2,83E+13 | 1,93E+14
497,4 6,6 1,13E+13 | 1,32E+13 | 9,55E+13
1118,7 39 6,27E+12 | 1,93E+13 | 2,13E+18
121,8 35 1,50E+12 | 3,95E+12 | 4,00E+17
90Kr 32s 539,5 30,8 3,07E+12 | 8,77E+12 | 9,45E+17
242,2 9,9 6,84E+12|1,97E+13 | 2,03E+18
15379 9,7 2,11E+13| 5,74E+13 | 6,33E+18
604,7 97,6 8,45E+11|8,25E+11 | 8,37E+11
795,9 85,5 1,31E+12 | 1,29E+12 | 1,30E+12
134Cs 2 ans 569,3 15,4 4,88E+12 | 4,84E+12 | 4,69E+12
802 8,7 1,28E+13 | 1,25E+13 | 1,29E+13
563,2 8,3 9,41E+12 | 8,96E+12 | 8,69E+12
818,5 99,7 1,11E+12 | 1,15E+12 | 1,12E+12
136Cs 13,2
1048,1 80 2,07E+12 | 2,15E+12 | 2,16E+12
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340,5 42,2 1,52E+12 | 1,53E+12 | 1,52E+12

136Cs 13,2 1235,4 20 8,50E+12 | 8,16E+12 | 8,08E+12
273,6 11,1 5,33E+12 | 5,20E+12 | 5,06E+12

137Cs 30 ans 661,6 85 1,04E+12 | 1,03E+12 | 1,03E+12
14359 76,3 2,36E+12 | 2,18E+12 | 2,42E+12

462,8 30,7 2,26E+12 | 2,27E+12 | 2,65E+12

138Cs 33,4 min 1009,8 29,8 5,00E+12 | 5,16E+12 | 6,20E+12
2218 15,2 1,62E+13 | 1,80E+13 | 2,22E+13

547 10,8 7,19E+12 | 7,14E+12 | 8,61E+12

364,5 81,2 7,52E+11 | 7,19E+11| 7,23E+11

151] 8 637 7,1 1,19E+13 | 1,17E+13| 1,15E+13

284,3 6,14 1,01E+13 | 1,01E+13 | 9,92E+12

722,9 18 5,38E+13 | 5,28E+13 | 5,23E+13

667,7 98,7 9,29E+11|9,09E+11 | 9,40E+11

772,6 75,6 1,43E+12 | 1,43E+12 | 1,49E+12

132] 2,3h 954,6 17,6 7,59E+12 | 7,81E+12 | 8,46E+12

522,7 16 4,57E+12 | 4,48E+12 | 4,54E+12

630,2 13,3 6,52E+12 | 6,69E+12 | 6,76E+12

529,9 86,3 8,64E+11 | 8,43E+11| 7,96E+11

875,3 4,5 2,70E+13 | 2,76E+13 | 2,80E+13

133] 209h 1298,2 2,3 6,92E+13 | 5,83E+13 | 5,76E+13

706,6 1,5 6,35E+13 | 6,09E+13 | 6,33E+13

1236,4 1,5 1,14E+14 | 1,07E+14 | 1,09E+14

847 95,4 1,19E+12 | 1,26E+12 | 1,39E+12

884,1 64,9 1,89E+12 | 1,91E+12 | 2,13E+12

134] 52,5 min 1072,6 15 1,17E+13 | 1,24E+13 | 1,43E+13
595,4 11,2 7,33E+12 | 7,15E+12 | 8,10E+12

621,8 10,6 8,01E+12|7,82E+12 | 8,90E+12

1351 6.6h 1260,4 28,7 5,67E+12 | 5,06E+12 | 5,11E+12

1131,5 22,6 9,07E+1219,67E+12 | 1,00E+13

1678 906 1,81E+13|1,81E+13 | 1,85E+13

135] 6,6 h 1457,6 8,7 2,02E+13 | 1,82E+13 | 1,77E+13

1038,8 7,9 198E+13| 2,13E+13 | 2,16E+13

GEM40P
Radioélément | Période | Energie (keV) | Intensité (%) [ t=10s | tr=1 min | t-=10 min
133Xe 5,25j 81 37 2,13E+11|1,90E+11| 1,79E+11
135Xe 9,14 h 249.,8 90 8,10E+10| 7,91E+10| 7,80E+10
135m¥Xe 15,3 min 526,6 80,8 1,18E+11 | 1,20E+11| 1,80E+11
137Xe 3,8 min 455,5 31,2 2,77E+11| 3,19E+11| 1,63E+12

Tableau 4-11 : AMD en Bg.n? pour un temps d’acquisition de 10 secondes avecdide
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258,4 31,5 2,28E+11|2,32E+11| 3,50E+11
434,6 20,3 1,24E+12 | 1,01E+12 | 6,49E+11
138Xe 14,1 min 1768,3 16,7 1,43E+12 | 1,50E+12 | 2,36E+12
2015,8 12,3 2,29E+12 | 2,50E+12 | 3,97E+12
396,5 6,3 1,27E+12 | 1,29E+12 | 2,00E+12
218,6 56 1,34E+11 | 3,05E+11 | 3,69E+15
296,5 21,7 4,12E+11|9,74E+11 | 1,20E+16
139Xe 40s 175 19,9 3,54E+11 | 7,89E+11| 9,21E+15
289,8 9,2 1,02E+12 | 2,45E+12 | 3,06E+16
3935 6,7 1,42E+12 | 3,30E+12 | 4,09E+16
402,6 49,6 1,62E+11 | 1,59E+11 | 1,72E+11
87Kr 1,3h 25548 9,2 4,18E+12 | 4,61E+12 | 5,16E+12
845,4 7,4 2,01E+12 | 2,04E+12 | 2,22E+12
2392,1 34,6 1,07E+12 | 1,18E+12 | 1,27E+12
196,3 26 2,19E+11| 2,05E+11| 1,98E+11
88Kr 2,8h 195,8 13,2 4,30E+11 | 4,02E+11 | 3,88E+11
834,8 13 1,13E+12 | 1,13E+12 | 1,19E+12
1529,8 10,9 1,99E+12 | 191E+12 | 1,97E+12
2209 20,1 3,42E+11 | 3,98E+11| 2,77E+12
586 16,7 6,48E+11|7,65E+11 | 545E+12
89Kr 3,2 min 904,3 7,2 2,37E+12 | 2,87E+12 | 2,07E+13
1472,8 6,9 3,40E+12 | 3,61E+12 | 2,54E+13
497,4 6,6 1,45E+12 | 1,71E+12 | 1,21E+13
1118,7 39 797E+11 | 2,49E+12 | 2,75E+17
121,8 35 1,93E+11|5,09E+11 | 5,14E+16
90Kr 32s 539,5 30,8 3,99E+11 | 1,14E+12 | 1,22E+17
242,2 9,9 8,85E+11 | 2,53E+12 | 2,64E+17
1537,9 9,7 2,66E+12|7,52E+12 | 7,99E+17
604,7 97,6 1,10E+11 | 1,08E+11 | 1,07E+11
795,9 85,5 1,65E+11 | 1,65E+11 | 1,66E+11
134Cs 2 ans 569,3 15,4 6,31E+11| 6,16E+11 | 6,14E+11
802 8,7 1,65E+12 | 1,64E+12 | 1,66E+12
563,2 8,3 1,17E+12 [ 1,15E+12 | 1,14E+12
818,5 99,7 1,44E+11 | 1,44E+11| 1,45E+11
136Cs 13,2
1048,1 80 2,64E+11|2,74E+11| 2,79E+11
340,5 42,2 1,94E+11|197E+11| 1,97E+11
136Cs 13,2 1235,4 20 1,09E+12 | 1,04E+12 | 1,04E+12
273,6 11,1 6,82E+11|6,71E+11| 6,54E+11
137Cs 30 ans 661,6 85 1,35E+11 | 1,33E+11 | 1,34E+11
1435,9 76,3 3,07E+11 | 2,71E+11| 3,20E+11
138Cs 33,4 min 462,8 30,7 2,91E+11|2,90E+11 | 3,47E+11
1009,8 29,8 6,34E+11| 6,61E+11 | 8,14E+11
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2218 15,2 2,10E+12 | 2,28E+12 | 2,81E+12

e 334 min 547 10,8 9,32E+11]9,28E+11| 1,11E+12
364,5 81,2 9,59E+10 | 9,39E+10 | 9,37E+10

151] 8 637 7,1 1,54E+12 | 1,50E+12 | 1,50E+12
284,3 6,14 1,31E+12 | 1,31E+12 | 1,29E+12

7229 1,8 6,95E+12 | 6,83E+12 | 6,83E+12

667,7 98,7 1,19E+11| 1,18E+11 | 1,23E+11

772,6 75,6 1,82E+11|1,81E+11 | 1,90E+11

132] 2,3h 954,6 17,6 1,00E+12 | 1,03E+12 | 1,08E+12
522,7 16 5,88E+11|5,73E+11 | 593E+11

630,2 13,3 8,53E+11 | 8,43E+11| 8,79E+11

529,9 86,3 1,10E+11|1,07E+11 | 1,07E+11

875,3 4,5 3,49E+12 | 3,51E+12 | 3,56E+12

133] 209h 1298,2 2,3 8,92E+12 | 7,54E+12 | 7,43E+12
706,6 1,5 8,25E+12 | 8,05E+12 | 8,09E+12

1236,4 1,5 1,46E+13| 1,38E+13 | 1,40E+13

847 95,4 1,56E+11|1,59E+11| 1,81E+11

884,1 64,9 2,40E+11 | 2,44E+11| 2,77E+11

134] 52,5 min 1072,6 15 1,51E+12 | 1,60E+12 | 1,84E+12
595,4 11,2 9,38E+11]9,27E+11| 1,04E+12

621,8 10,6 1,03E+12 | 1,02E+12| 1,15E+12

1351 66h 1260,4 28,7 7,30E+11 | 6,58E+11| 6,61E+11
1131,5 22,6 1,16E+12 | 1,24E+12 | 1,29E+12

1678 906 2,35E+12 | 2,29E+12 | 2,34E+12

135] 6,6 h 1457,6 8,7 2,62E+12 | 2,29E+12 | 2,28E+12
1038,8 7,9 2,55E+12 | 2,66E+12 | 2,75E+12

Tableau 4-12 : AMD en Bq.n? pour un temps d’acquisition de 10 minutes avec ldiode
GEMA40P

4.3.3Faisabilité de la spectrométrie gamma

Afin de statuer sur la faisabilité de cette spaurtsie gamma, il est nécessaire de comparer les
AMD calculées précédemment a des activités de psode fission crédibles et faisant suite a
une rupture de gaine au niveau du prélevement ay#iau-dessus des assemblages. Une telle
approche par spectrométrie gamma n’ayant jamaisingpémentée, la littérature ne nous
permet pas de dégager les éléments de comparasessaires. En effet, les différents retours
d’expériences traitant des relachements de prodigtdission suite a une rupture de gaine
s'appuient essentiellement, pour les mesures lgs nalpides, sur I'analyse des gaz contenus
dans le ciel de pile ou dans le gaz vecteur suite @&gazage du sodium [30] [49] [22] [79] [80]
[60]. Des méthodes dgamma scanningur des prélévements de sodium [30] et des aralyse
radiochimiques (prélevements TASTENA) sont utils@eur des mesures en différé [49] [80]

[20] [81]. Des examens post irradiation des aigsitombustible sont également réalisés [30].
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La mesure des produits de fission relachés dasedaim dans les premiers instants d’'une

rupture n’est pas accessible.

Un modéle est actuellement en développement au REX/DER/LDCI afin de modéliser le
rejet des produits de fission gazeux hors de lilgggombustible en cas de rupture de gaine
[82]. Nous nous appuyons ici sur les premiers dipm@ments de ce modéle pour dégager des
éléments de comparaison et des premiéres conctusion la faisabilité de I'approche par

spectrométrie gamma.

4.3.3.1Description du modele [82]

Le modéle présenté ici consiste a déterminer latiggade produits de fission gazeux rares
(xénon et krypton) relachés en dehors de l'aiguitienbustible en cas de rupture de gaine sur
une aiguille centrale du coeur CFV3 envisagé pourdtotype ASTRID. La modélisation se

décompose en plusieurs étapes :
e Création et diffusion des produits de fission dansombustible
e Accumulation dans les volumes libres (espace [esstijaine et vases d’expansion)
* Relachement au travers de la fuite

Différents parametres comme la température du cetihel et |a taille de la fuite sont pris en
compte dans ce modéle. L'évolution du combustiblesdlux et donc la création de produits de
fission est issue d’'un calcul DARWIN [83]. Les fluapides au niveau des différentes zones
fissiles et fertiles du combustible sont issus dtafcul réalisé a I'aide du code de calcul Monte-
Carlo TRIPOLI-4.

4.3.3.1.1Diffusion dans le combustible
L'évolution de la concentration d’'un produit desfanx dans le combustible en fonction de la

positionr et du temps est définie selon I'équation (4.36):

aCxa(:, t) _ —divj,(r, £) — 2,C, (1, 1) + Qx(r, 1) (4.36)

Avec 1, la constante de désintégrationQgtle terme source correspondant a lisotepeCe
dernier comprend :
e Sa création comme produit de fission

e Sa formation par capture neutronique

°® TRIPOLI-4 est le code de calcul de transport Mabéglo développé au CEA permettant d’effectuer des

calculs neutroniques et photoniques pour la radiggtion ou la physique des cceurs.
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+ Sa formation padécroissance du pere
Jjx le vecteur densité de courant défini selon I'éguat4.37):
Je(r,t) = =Dy (1, t)gradC,(r,t) (4.37)

Avec D, le coefficient de diffusion du produit de fissierdans le combustible. Afin de faciliter
les calculs de diffusion, I'hypothese d'un combhistimassif cylindre est réalisée. La formation
de voies de transport privilégiées pour les praddé fission gazeux au niveau des joints de
grains n’'est ici pas prise en compte. En considétas conditions limites exprimées en (4.38)
traduisant des concentrations nulles au débutidadiation, une absence d'absorption a la
surface du combustible et I'absence de singul&ité = 0, il est alors possible de résoudre
I'équation (4.36) (probleme de Sturm-Liouville) ddexprimer la quantité de noyauxquittant

le combustible par unité de surface et de tempsepacteur densité de courgipry t) (4.39).

Co(r,0) =0
Cx(ro,t) = 0 (4.38)
aC,(r,t)\
( ar )7-:0 =0
aC, (r,
Jx(rot) = =Dy (%)T_T (4.39)

—'0
Les coefficients de diffusion retenus pour le xéable krypton sont exprimés erf.g1 [84] :

-3,1eV
Xe :D =2010"1te kT

4.40
-1,4¢eV ( )
Kr :D=6710"Ye¢ kT _

AvecT la température ét la constante de Boltzmann. Comme illustré en {4 kOcoefficient

de diffusion des différents isotopes dans le cotiltlesest dépendant de la température de ce
dernier. L'’hypothese d'une température constante implémentée dans le modéle. La
température moyenne retenue dans le combustibldeesB00°C. Les coefficients de diffusion
sont ainsi constants dans I'ensemble du combustibld=igure 4-23 illustre la forte influence
de la température sur les coefficients de diffusiom relachement en dehors du combustible
pour trois isotopes du xénon en fonction du tengtsneliqué en Figure 4-24. Un relachement
toujours plus important est constaté pour le xéh®a stable et le xénon 134 de période tres
élevée (1= 10 ans). En revanche un équilibre est atteint corarerie xénon 133 (= 5,2
jours). Notons également les fortes variationg deec la température. Prenons pour exemple le
xénon 133 et le xénon 135 avec des écartg der’ordre de trois décades pour des valeurs de

température de 1000°C et 2000°C. La températuemuetde 1300°C pour ce modéle est donc
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potentiellement source de biais non négligeablesermant la diffusion des différents produits

de fission.
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Figure 4-23 : Dépendance des coefficients de diffaa du krypton (noir) et du xénon

(rouge) en fonction de la températurd82]

GG

10000
&

EBOOO

— XE132F
XE133F
— XE134F

8000

7000

6000

5000

4000

3000

2000

1000

) =P SR PR ERPUFTE AR ISR PRI PRI P % [

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Temps (sec)

Figure 4-24 : Valeur dej pour trois isotopes du xénorj82]

4.3.3.1.2Accumulation dans les volumes libres
Le nombre d’atomeN, du produit de fissiow présent dans les volumes libres est déterminé

par :
» Les atomes provenant de la migration depuis le cstitile
» La décroissance de l'isotope
» La décroissance du pefrgiode pour le xénon et brome pour le krypton)
* Le retour a I'état fondamental du métastable M

La décroissance du pere vers |'état métastable qiresles captures radiatives, négligeables,
sont ignorées dans ce modele. Les quantités dalipsode fission dans les volumes libres

obéissent donc aux équations suivantes :
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dl\gt(t) = =Ny () + AN (£) + Ay Ny (8) + Sj ()
ngt(t) = ANy (O) + Sjn () (441)
d’gt(t) = — N6 + Sj1 ()

AvecS la surface latérale du combustible. La taille d&smes influant sur le phénomeéne de
diffusion, les coefficients de diffusion de l'iod# du brome sont considérés dans le modéle
comme identiques a ceux du xénon et du kryptonemsgment. Le systeme peut alors étre
résolu en prenant pour condition initiale des vasriibres vides de tous produits de fission a

linstantt,.

4.3.3.1.3Relachement au travers de la fuite
Le relachement des isotopes au travers de ladsitmodélisé via la théorie sur le débit de fuite
[85]. Celle-ci est caractérisée par son flux gazglig au nombre d’atomes passant au travers

de la fuite par unité de temps :

dn

=k, T—
q R

(4.42)

Avec k, la constante de Boltzmann Teta température. Différents types d'écoulementsgdes

sont envisagés dans ce modele, on distinguera :

* L’écoulement moléculaire

e L’écoulement laminaire (ou visqueux)

* L’écoulement intermédiaire
Chaque écoulement est caractérisé par un hombkanaesenk,, compris dans une plage de
valeurs :

K,=-L (4.43)

Avecd; la dimension de la fuite considerée comme cyljki dans ce modeéle kele libre
parcours moyen des gaz défini comme :

| = L 4.44
 V2rd?P (4.44)

Avec d le diametre de I'atome &t la pression du gaz. Ainsi, poHt < 1, nous parlerons
d’écoulement moléculaire caest grand devard; et les collisions entre atomes sont alors

négligées. Une valeur d€, supérieure a 200 correspond a un écoulement laminaire.
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L'écoulement intermédiaire entre moléculaire etitairte correspond a une valeur d&,
comprise entre 1 et 200. A chaque type d’écoulemaméespondent les flux gazeagy, q; etq;

dont les expressions ne seront pas détailléesficigR]). Notons simplement que ceux-ci sont
dépendants de la pressiBret queg; est une fonction dey, etq,. La quantité d’hélium gazeux
dans les volumes libres étant estimée entre detmistordres de grandeur au-dessus de celle
des produits de fission gazeux, le modele considénelachement au travers de la fuite piloté
par celui de I'hélium gazeux. Les quantités de pitsdde fission gazeux sont déterminées par
conservation de leurs abondances relatives. Datitfes influent sur la variation de la pression

P au cours du temps :

* Le relachement gazeux au travers de la fuite

e L’émission de gaz dans les volumes libres depuismabustible
L’évolution de la pressio®® dans les volumes libres peut alors étre définidadenaniére
suivante :

dpP
VE = ak,T — q(P) (4.45)

AvecV le volume des vases d'expansioréé taux de production d’hélium supposé constant.
La résolution de I'équation (4.45) permet alorsdd¢erminer I'expression dgt) et ainsi le

relachement des gaz de fission hors du combugébleation (4.42)).

4.3.3.2Activités relachées

L’exemple pris ici concerne une rupture de gainelidenetredf = 10 um au milieu de la zone
fissile supérieure d’'une aiguille centrale du c&&v3 au bout d'un cycle de 410 jours. Le
modéle décrit ci-dessus permet de remonter a &igire de relachement de produits de fission
en dehors de l'aiguille au niveau de la bréche.dNfaisons ici I'hypothése que les produits de
fission gazeux sont entrainés par le sodium cintu&along de I'aiguille jusqu’en haut de cette
derniere avant d'étre dilués de maniere homogems tlansemble du sodium ayant transité
dans l'assemblage composé des 217 aiguilles. Leuvale 27,6 kg/s [86] pour le débit de
sodium dans I'assemblage entier est ici retenue38¢r L/s en considérant une température de
sodium de 550°C (0,82 de densité). Le sodium d&iosiogénéisé est rejeté de I'assemblage en
« jet» directionnel vers le haut. L'’hypothése dunoncentration en produits de fission
équivalente entre la sortie d'assemblage et leggguermettant le prélévement de sodium a la
maniére d’'une LRG est réalisé. La Figure 4-25fiteiges activités volumiques des produits de

fission gazeux simulés dans le cadre de cette neipeigaine en sortie d’assemblage.
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T
. Kre8
|—Krs9
Kr90
Xe133
ol Xet35
107 = ——Xe135m
Xet37
Xe138
Xe139

Activité volumique sortie assemblage (Ba/m3)

Temps (s)

Figure 4-25 : Activités volumiques pour les différats produits de fission gazeux en sortie

d’assemblage

4.3.3.3Comparaison aux AMD et discussion

La comparaison des activités volumiques calculéesoetie d’assemblage présentées en Figure
4-25 aux AMD calculées dans la section 4.3.2 itkusa difficulté de la spectrométrie gamma
étudiée avec des AMD supérieures de plusieurs ®rdee grandeur. Néanmoins ce constat
s’applique a un premier résultat de simulationgébsmg une taille d’ouverture de la gaine de 10
pm prise arbitrairement. La Figure 4-26 illustreclenul des activités relachées dans le temps
pouvant illustrer un relachement des gaz raressdmf plus violent, notamment en raison d’'un
défaut au niveau de la gaine de plus grande taille.

T—xre7

3| ——Kra9
4[——Kr90
3 3 Xe133
P — — E| Xe135
e o l——Xe135m
B S 3——Xe137
Xe138
Xe139

Activité volumique cumulée (Ba/m3)

1 I I 1 I I I 1
05 1 1.5 2 25 3 35 4 45
Temps (s) x10*

Figure 4-26 : Activités volumiques relachées cumubé dans le temps

Il existe alors un relachement seuil & partir di@seobservée une compatibilité avec les AMD
pour le xénon 133 et le xénon 135 et pour des taitgesjuisition inférieurs a 10 minutes. Ce
seuil correspond a un relachement instantané dgquoiva environ 75 minutes de relachement
dans le cas de la fuite de 10 um modélisée. Léshements des autres produits de fission
gazeux, plus faibles, apparaissent non compatédites les AMD. Le Tableau 4-13 récapitule
les AMD atteintes avec les deux diodes et les iétiwolumiques en sortie d’assemblage issues
de la modélisation pour le xénon 133 et le xéndn 13
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133X e 135X e
AMD GR2021 2101"Bgq.m3 | 9101°Bq.m3
AMD GEM40P 2,11011Bgq.m3 | 8,1 101°Bq.m=3
Activité vol. modele 10 um 8,910’Bgq.m3 | 3,1 107Bqg.m3
Activité vol. modele intégré durant 75 min | 2,3 1011Bgq.m=3 | 8,1 1019Bq.m-3

Tableau 4-13 : AMD pour les deux diodes pour un teps d’acquisition de 10 minutes et

activités volumiques en sortie d’assemblage découaladu modeéle

Notons également que ces relachements sont ma&i¢lmdr une température moyenne du
combustible de 1300°C. Or, comme déja mentionné tasection 4.3.3.1.1, la température du
combustible influe rapidement sur la diffusion geeduits de fission vers la périphérie de
celui-ci et donc également sur le stock accumulé dies vases d’'expansion a un instant donné.
Une diffusion des gaz dans le combustible plus mmambe que celle issue de I'hypothese de
température constante implémentée dans ce modaié responsable d'un relachement dans le

sodium primaire plus conséquent.

4.4 Conclusion

En raison des limites que présente l'instrumentatiocléaire pour la détection de rupture de
gaine en filiére sodium, deux voies d’étude priatégment basées sur des simulations Monte
Carlo ont été investiguées dans ce chapitre. Ligre vise a optimiser la réponse des blocs
DND déja implémentés sur la filiere sodium. La deme est orientée vers I'étude de faisabilité
d’'une nouvelle mesure, plus ambitieuse technolagitent, et reposant sur une approche de

spectrométrie gamma hauts taux de comptage sadiers primaire.

Le retour d’expérience d’anciens RNR-Na tels qu&EREK et SUPERPHENIX ainsi que les
simulations MNCPX exposées dans ce chapitre démmintine production conséquente de
photoneutrons représentant une nuisance imponaotela mesure DND. Cette étude démontre
gu'il est possible d’envisager une conception destgpode mesure DND sans matiére
matériau de substitution. En effet, son bon pouwmdérateur ainsi que son seuil de réaction
photonucléaire plus élevé en font un bon candidatremplacement du polyéthyléne. Les
simulations menées via le code de calcul MCNPX neoiitqu'un poste de mesure DND
utilisant le graphite comme modérateur permettfaitteindre des performances supérieures en
termes d’amplitude de signal neutron et de tempsdtiisition en supprimant la contribution
photoneutronique. Un tel systéme apparait donc @rane solution prometteuse pour les

systémes de détection de ruptures de gaines des RNR-Na. Un dispositif expérimental a
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€galement été mis en place et a permis de validpagie les simulations MCNPX d’'un poste

de mesure neutron a compteur hélium 3 utilisardatbone comme modérateur.

L’étude de faisabilité de la spectrométrie gammalsusodium primaire est motivée par la
possibilité d’enrichir la détection de rupture diing par le suivi potentiel de I'ensemble des
radioéléments émetteurs gamma le plus précocenassibte. La faisabilité de cette mesure,
occultée par le passé en raison de l'environnensémtre que représentent les activités
importantes liées aux produits d'activation pow ¢haines de spectrométrie gamma, peut étre
reconsidérée du fait des progrés réalisés dansomeaide de l'instrumentation nucléaire.
L'implémentation de la chaine de spectrométrie gammauts taux comptages ADONIS,
développée par le CEA LIST, constitue une voietdli@t potentielle pour réaliser ce type de
mesures en présence d'une forte ambiance gammauwuproduits d’activation. Aprés avoir
identifié les principaux produits de fission relé@stdans les premiers instants d’une rupture, un
poste de mesure impliquant un détecteur HPGe erdatjune capacité cylindriqgue destinée a
recevoir I'échantillon de sodium suite & un prétaeeat en sortie d’'assemblages de type LRG
est simulé & l'aide du code MCNP. La réponse ddidde HPGe aux activités des produits
d’activation est modélisée en implémentant lesatarstiques de la chaine ADONIS. Un taux
de comptage incident élevé de I'ordre de 3ds, valeur optimale en termes de maximisation
du taux de comptage sortant et de minimisation '@mpilement dans le spectre, est ici
considéré. Les limites de détection et les acsviténimales détectables pour les produits de
fission d’'intérét sont calculées a partir de leorége de la diode HPGe aux produits d’activation
et des régions d'intérét des pics d’absorptionleéotdes radioéléments susceptibles d'étre
détectés dans le spectre en cas de rupture de gaiflience de I'efficacité de détection de la
diode HPGe, du temps d’acquisition et du tempsatesit de I'échantillon de sodium de la cuve
au poste de mesure sont étudiés. Ces AMD, osciélatie quelques dizaines de GB4.et
quelques TBq.fM pour la plupart, demeurent importantes en raisobedtivité significative des
produits d’activation et particulierement du sodigdn Ces AMD sont comparées a des
résultats de simulation issus d’'un modéle de rdgetproduits de fission gazeux hors des
aiguilles combustible d’ASTRID en cas de rupturegdéne. Il faut noter que ce modele est
actuellement en cours de développement au CEA @adarlLes premiers calculs traitant le cas
d’'une rupture de 10 um sur une aiguille centralecdeur d’ASTRID laissent apparaitre un
relachement progressif des gaz de fission. Ce elerm@ permet pas d’atteindre des activités
volumiques en sortie d’assemblage compatibles #8®AMD calculées. Néanmoins, il est
important de souligner que d’autres configuratiaes rupture de gaine seraient a étudier,
notamment avec des défauts au niveau de la gaineilldeplus importante. En effet, si une
vidange des vases d’expansion dans le sodium plesse est envisagée, certains produits de
fission, comme le xénon 133 et le xénon 135, pamtaatteindre des activités volumiques en

sortie d’'assemblage compatibles avec les AMD céésilLe relachement prévu par le modele
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est également tres dépendant de I'hypothése réaisela température du combustible. Si la
faisabilité de cette spectrométrie gamma peut agpardélicate au vu des premiers résultats,
ces derniers ne permettent pas de statuer de madé&mitive sur la faisabilité ou non-
faisabilité d’'une telle approche. D’autres scérsmde rupture de gaine avec des breches plus
importantes sont a investiguer et une implémentatioine chaine de spectrométrie gamma
hauts taux de comptage sur une boucle sodium danttlur apporterait des éléments

supplémentaires concernant cette faisabilité.
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5 LES TECHNOLOGIES POH LA
SPECTROMETRIE GAMMA

5.1 Introduction

Ce chapitre est dédié a la présentation des odilsspectrométrie gamma, et plus
particulierement ceux utilisés pour ce travail. piésente plus particulierement les choix
technologiques réalisés pour I'application viséesagoir le suivi de ruptures de gaines. Les
méthodes conventionnelles de traitement des immdsgamma et d’analyse de spectres sont
exposées et leurs limitations sont discutées alescontraintes de tres hauts taux de comptage,
de variations d’activités et de richesses des sgeaui peuvent découler d’'une rupture de
gaine. Des outils développés au sein du CEA LISiE pl méme de répondre aux exigences que
représente le suivi de ruptures de gaines sonemi€s et font I'objet d’'une comparaison avec
les outils conventionnels disponibles commercial@mées algorithmes développés durant
cette thése, dans le but d’assurer un suivi terhgee ruptures de gaines, sont également

présentés.

5.2 Les chaines de spectrométrie gamma et le traitedasnt
impulsions HPGe

5.2.1Principe [78], [87], [88]

Les charges issus de lionisation du milieu de cé@e faisant suite a linteraction
rayonnement-matiére, dans notre le cas le crigaglemanium, sont collectées au niveau des
électrodes par le préamplificateur de charge. Coraore nom pourrait le laisser penser, sa
fonction n'est pas d’amplifier le signal mais bidiintégrer les faibles courants issus de la

collecte de charges. Deux types de préamplificateomnt disponibles:
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* Le préamplificateur a contre réaction résistive
» Le préamplificateur a contre réaction pulsée {i.eeset »)

Le premier a pour principal inconvénient de satwercas de hauts taux de comptage. La
dynamique de tension acceptable sature par eféebmllement. De plus, il introduit un bruit
électronique de Johnson supplémentaire lié & Ista@ése de contre réaction. Dans le second, la
résistance de contre réaction est supprimée, whtule bruit électronique. L'intégration est

rendu insaturable par un retour pulsé a la lignbade.

Les impulsions sont ensuite numérisées afin dfdtrées, quantifiées et histogrammées. Si un
traitement analogique des signaux est possibldrdgaences d’échantillonnages envisageables
aujourd’hui permettent un traitement numérique gmrte d’information et sans dégradation de
la résolution en énergie attendue en spectroméémema. L’analyseur numeérique permet de

réaliser les trois principales étapes suivantes :

» Echantillonner les impulsions issues de préamplifor via un convertisseur

analogique numeérique (CAN)
« Débruiter les séquences d'échantillons via urefitumérique adapté
e Histogrammer les signaux pour la constructionmice proprement dit

Les impulsions issues du préamplificateur ne s@# gxploitables en I'état pour la mesure
spectrométrique en raison notamment du bruit @eijue. Afin d’estimer au mieux la position
des pics d’absorption totale via une résolution ézrergie optimale, il est nécessaire de
maximiser le rapport signal sur bruit et donc derdiger au mieux les signaux. Les impulsions
sont dans un premier temps différenciées dansslé’oa préamplificateur a transistor reset puis
sont échantillonnées via un convertisseur analegigumériqgue (CAN) a une fréquence
minimale de 10 MHz avant d'étre débruitées graem diltrage numérique de type linéaire a
réponse impulsionnelle finie (RIF). Le filtrage R¥#& mettre en forme I'impulsion d’entrée
par la convolution a une réponse impulsionngllelle que I'impulsion mise en formg

devienne :

+ 00

g) = h(u) f(t —u) du (5.1)

0

Le filtrage utilisé est choisi en fonction de séeva de bruit relatif—— qui est un indicateur du

Nidéal

bruit lié au filtrage relativement & une réponsetuisionnelle idéale de tymeisp
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h(u)

0l 1 u

Figure 5-1 : Réponse impulsionnelle cusf88]

Plus la valeur du bruit relatif est proche de Lispks impulsions sont débruitées et meilleure est

la résolution fianle en énergie. Le filtrage le plnéquemment implémenté s’approche d'un

filtrage de type triangulaire;# =1,07). Ce filtre présente cependant 'inconvénid’étre
idéal
sensible a I'étalement des impulsions notammentalié phénoméne de déficit balistique

particuliérement observé dans les grands détecte'est pourquoi on lui préfére un filtre de

type trapézo‘l'dal;l("— = 1,34) dont le réglage de la durée du platautbp) permet d’'intégrer
idéal

'ensemble de la charge. Une intégration non cotapdepour conséquence l'apparition d’'une
traine basse énergie sur les pics d’'absorptiofetdta temps de montée du filtre trapézoidal
(rise timg influe directement sur la qualité du débruitageréduisant la composante du bruit
blanc du signal. Si un longse timefavorise un meilleur débruitage, cette option Va@contre
d'un temps de traitement rapide des impulsions darms des hauts taux de comptages. Un

compromis entre résolution en énergie et temps estrdonc nécessaire dans ces cas.

Les valeurs maximales des impulsions ainsi misder@me et débruitées sont proportionnelles a
I'énergie déposée au sein du détecteur. Cellessti ensuite codées dans un histogramme en

énergie pour former le spectre.

5.2.2Limitations

Le réglage du filtre de type RIF permet d’optimis®rmesure pour une forme d’impulsions
donnée. Ce type de traitement nécessite donc waesephioptimisation du filtre par I'utilisateur
en fonction de la sortie du préamplificateur. Mélgette derniere, des limitations apparaissent
avec un tel traitement. La gestion des changenwatsivités brutales est délicate et peut étre a
I'origine de biais sur la mesure des taux de coggtdes mesures a hauts taux de comptage
présentent également des difficultés puisque cewmntrainent une augmentation de la
proportion des impulsions empilées. Une dégradatierla mesure est alors observée avec

notamment :
e une perte de la résolution en énergie
e une augmentation du temps mort

* une perte de statistique avec la diminution du @encomptage en sortie de la chaine

par rapport au taux de comptage incident (dimimutio taux de transfert)
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I'apparition de pics somme parasitant I'analysesplectre

un fond spectral plus important dans la régionhdeges énergies lié a 'empilement

Afin de limiter ces différentes biais, différenfgarades sont implémentées :

100

La réduction de la constante de temps du filtrajest de cette maniére possible de
réduire 'empilement des impulsions par un traitetr@us rapide de ces derniéres au
prix d’un débruitage moins efficace et donc d’'uéealution dégradée. Un compomis

est donc nécessaire.

Le Pile Up RejectionPUR) : le systeme PUR permet de ne pas encoslémfaulsions
identifiees comme empilées avec pour avantagenitalion des dégradations spectrales
(pics somme et fond aux hautes énergies). Dansaligpe, une voie supplémentaire
« rapide » est généralement implémentée en paralilla voie permettant la mise en
forme des impulsions. Cette voie rapide permet émiger un déclenchement sur
linstant d’arrivée des impulsions. Il est donc gibke d’éliminer une impulsion
lorsqu’une impulsion suivante est détectée sur dee vapide durant le temps de
traitement de la premiére. Cette méthode permetindiéger I'empilement mais ne
permet pas dans la pratique de le supprimer puidgque événements arrivant dans un
intervalle de temps trés court, inférieur a la hétson temporelle de la voie rapide, ne
sont pas discriminés. Contrairement au traitemevaogique, la numérisation des
signaux permet d'aller au-dela du simple rejet idgsulsions en rendant possible la
reconstruction des impulsions individuelles emg@lé8ependant, ces traitements sont
gourmands en temps de calcul et sont donc diffieilet implémentables dans un

dispositif en ligne.

Le Live Time Correcto(LTC): la perte d'impulsions liée au temps morti@ehaine est

compensée par I'estimation du temps actif de lanehde mesure plutét que du temps
réel d’acquisition. Cependant, un biais apparait aauts taux de comptage dans
I'estimation de ce temps actif en raison de laéddhce de formes entre les impulsions
issues du détecteur et les impulsions liées a l6ber du systéme permettant de

déterminer le temps actif de la chaine de mesure.

Le Loss-Free CountindLFC) : cette méthode permet de compenser les Igigns
perdues en raison du temps mort de la chaine dereeBes coups sont ajoutés
artificiellement dans le spectre a partir de lanassance en temps réel du temps mort.
Dans la pratigue, un générateur dimpulsions vilkge est utilisé afin de

« gquestionner » la chaine de mesure sur sa disfignjB9]. Cependant, cette méthode
présente l'inconvénient de construire des specteesepondant plus aux criteres de la

statistique Poisson en raison aesoups ajoutés (n reflétant le temps mort de laneha



Chapitre 5 - Les technologies pour la spectromgaimma

a un instant donné et correspondant au rappore eainps réel et temps actif sur la
période considérée). D’autres parades ont été adépéés afin de retrouver les

différentes incertitudes de mesure [90].

Ces parades permettent de compenser en parteclesels des chaines de spectrométrie dans le
traitement des hauts taux de comptage et desisagdirusques d’'activités. Néanmoins, si elles
permettent d’étendre les plages de fonctionnemented chaines, ces différentes corrections
possédent également leurs limites et nécessitentemb un réglage complexe. Afin
d’'appréhender les hauts taux de comptage et |&stivas rapides d’activités attendus avec une
spectrométrie gamma réalisée sur le sodium prinhaisede la détection d’'une rupture de gaine,
une nouvelle approche est envisagée via le cofd@PNIS et son filtre non linéaire a réponse

impulsionnelle infinie permettant de s’adapter ianporte quelle forme d’'impulsion.

5.3 La chaine de spectrométrie ADONIS

5.3.1Le modeéle d’état

ADONIS implémente une modélisation du signal lié ampulsions HPGe au travers d’'un

modele d’état discret décrit par un jeu de dewa8quos :

» L'équation d'état qui lie I'état du systendg ., a I'étatX; l'instantk et aWy une

composante de bruit

» L’équation d'observation permettant le calcul destatie en fonction de I'état du

systéme a l'instarit et d'une composante de bruit

K41 = FXj + Wy
(5.2)

Yk = HXk + Vk
Xy est le vecteur d'étaYy est le vecteur d’'observatioW,, etV, sont deux contributions de
bruits blancs gaussiens indépendantes modélisansigeaux bruités [91F etH sont appelés

respectivement matrice d’évolution et matrice d&ation.

Si ce modele d'état est applicable a de nombregmasix, une modélisation spécifique aux
signaux de spectrométrie gamma a été établie [92hs ce dernier, le vecteur d'ékgt
décrivant les impulsions est composé de la compegandécrivant le courant issu de la
collecte de charges suite aux interactions damtetecteur, du courant de ligne de biaset

d’un bruit colorény.
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_ 1
Pr+1 = TeWg

b1 = by + Wi (5.3)
Mjer1 = —AWgyq + Wy
Vi = Pk + b + 1y (5.4)

e Les impulsions sont décrites par un bruit blancsg'mmwl‘z de grande variandg, si la

variablery est égale a 1 rendant compte du mode « collecthages ». Ce terme est

nul sir, vaut 0 traduisant I'absence d’évenements.

. w}z représente les fluctuations de la composante rogett, liée a la ligne de base, sa

variance est notégy,.

» Le bruitny de varianc&), a une densité spectrale de puissance de la forme :

) 2
N(w) < (1+ (—)
(@) (1+(-)) (55)
Avec w, la pulsation de coupure. Il est modélisé par unthslanc gaussiewy, filtré par la
fonction de transfe™(z) = 1 — az~! aveca = e~ Te®c etT, la période d’échantillonnage.
Le vecteur d’état peut se réécrire :
Xie = (or b ey wim )" (5.6)
wy_, est conservé en mémoire pour des raisons pratiques

Le vecteur de brui,, la matrice d’évolutiornF et la matrice d’observatioH s’écrivent

respectivement :
Wi = (i wg wi)' (5.7)
0 0 0O
F=[0 1 00
0 00 —a (5.8)
0 0 0 O
H=(1110) (5.9)

Le modele d'état doit également retranscrire legxdaodes traduisant soit la collecte de
charges (variance A&, élevée) soit la non collecte de charge (variarc#dfaible). Le mode
du modéle d’état est traduit par la valeur de laakder, (O ou 1). Une matrice de bruit

dynamique est donc introduite afin de conditioryeen fonction de la valeur dg.
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T 0 0
0 10
Brmd=\¢ o 1 (5.10)
0 0 1
La forme générale du modéle d’état présenté el fsehd donc la forme :
Xg+1 = FX + B(n) Wy
(5.11)

Yk = HXk

Ce systéeme non linéaire représente la specifieiti@ dnodélisation d’ADONIS permettant ainsi
de distinguer au cours du temps les périodes au dloserve le bruit seul des périodes de
collecte de charges. Afin de résoudre ce systerggadtier au mieuXy, un lisseur de Kalman

bimodal est utilisé.

5.3.2Le filtre de Kalman
Le filtre de Kalman permet d’estimer au mieux, @&mnssdu minimum de variance, I'état du
systéme linéaire 3.1 [93], [94]. L'estimation deét#t a l'instantc Xk|k—1 et sa covariance

associee 1 sont calculées a priori connaissant I'état 1.
Xik—1 = FXp—1j-1 (5.12)
Pyjk—1 = FPr_qjx—1F" + Qi (5.13)

Avec Qi la variance du brultvy.

L'innovation ¢, est alors définie comme I'écart entre la mesufsmstantk et la prédiction de

I'état a priori :
€k =Y — H)?k|k—1 (5.14)

L'estimation du signal a linstamt est déterminée en sommant l'innovation pondéréelega

gain de Kalmarky a I’estiméeXAHk_l. Sa covariancBy est également calculée.
Xiejie = Xieje—1 + Kieere (5.15)
Py = (In = K H) Prje—1 (5.16)

Le gain de Kalman est calculé grace a la covariipge, et a la covariance de l'innovation

).
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S = HPy—1H" + R (5.17)

Ky = Prpre—1H 2 (5.18)

Le filtre de Kalman est optimal pour les systénieddires gaussiens mais ne I'est plus pour les
systémes non linéaires comme c'est le cas avec ABONe lisseur de Kalman bimodal
représente une solution sous optimale pour unmattin fiable déA(k“( au vu des temps trés

courts durant lesquels cette estimation doit &atigée.

5.3.3Le lisseur de Kalman bimodal

Il est nécessaire, afin de résoudre I'équationatl' é&e déterminer la variabtg ici considérée
comme une chaine de Markov d’ordre 1 a chaque ninktal’approche utilisée ici pour
résoudre ce probleme est un algorithme adaptéagprbximation nommékard rejecter[95].
Celle-ci est particulierement bien adaptée poursifgzaux présentant un grand rapport signal a
bruit. Une seule itération permet de déterminegrfientr, ce qui est favorable a un traitement

rapide des signaux spectrométriques. Cet algorigen@ésente en deux étapes :
e Unfiltrage dans le sens suivant I'arrivée des éwagnts

« Un lissage dans le sens inverse de la séquencen#éents, une fois la séquence

entiere déterminée

5.3.3.1Le filtrage

Dans cette modélisation, I'état de la variakldétermine le mode dans lequel le filtre se trouve,
rendant ainsi compte de la présence ou non dingndsdans le signal temporel. A chaque
instantk, la valeur dey est déterminée via un test de comparaison entrguissance de

I'innovation ¢, % et sa covariancg,. Le résultat de ce test détermine alors le modidtci

« 1 prend la valeur O si la puissance de I'innovatighest inférieure X, p étant un

seulil fixé. Le filtre ne voit pas d'impulsions.

* 1y prend la valeur 1 si la puissance de I'innovatiphest supérieure j&Z,. La valeur
importante de linnovation traduit une collecte dearges. Le filtre reconnait la

présence d’une impulsion.

L'algorithme de filtrage est présenté ci-dessous :
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Conditions initiales: k=0, rop=1, (Q=Diag (Qp Qp Qn), iy
. T _
Xﬂm:(ﬂ bp 0 U) s Poo=FE (Xnm X&Tg)

1: tant que k < N faire

2 Trp =0

3 Xk+l|k = F'XkM‘-

4 g1 = Yht1r — H Xk

5. P'= F.Pyp.FT + B(rigae) Q- B(rap) "

6: X =H.P.H"

7. sie,, > p.X) alors

8: Thtilkt1 = 1
9: sinon
10: Tryijk+1 = 0
11: fin si

120 Pygap = F.Pe. FT + B(riyapies1)-Q-B(resaps)”
132 B = H.Pyyp. HT

14: Kpy1 = Pepp-HT.S !

15: Xk+1|k+1 = Xk+1|k + Ky1-€x41

16:  Pryyper = (s — Kiy1.H) Py

17 k+k+1

18: fin tant que

Ce type de filtrage possede l'avantage de s’adaptarforme de I'impulsion. Aucune mise en
forme de I'impulsion n'est nécessaire, la précisitams la datation des événements est donc

accrue permettant un fonctionnement avec les hauksde comptage.

5.3.3.2Le lissage
Suite a I'étape de filtrage, la séquence des estimmadeX, est remontée en sens inverse afin
d’'affiner ces estimations via une étape de liss@gelissage s'effectue via I'algorithme de

Bryson et Frazier [96]. L'algorithme de lissage mstsenté ci-dessous :

Conditions initiales: k=N, Ay nv=0, Ay n=0
1: tant que k > 0 faire
2. Fp=F—-KyH
3 Mgy = F X + H.V, ey,
4 Mgy = FL Apon.Fr + HT.V, U H,
5 Xyn = Xppot + Prp—1- Ay v
6:  Prn = Prje—1 — Prjp—1-Av-Prjr—1
7 k+—k—-1

& fin tant que
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5.3.3.3Construction des évenements
A partir des séquenceget X déterminée précédemment, la datation des évenenheniésnps
de collecte des charges et I'énergie déposée smatnainés avec précision permettant pour

chaque événementde construire le triplgi€, D, T;,) avec :
e &, I'énergie de I'évenemennt,
D, le temps d’occupation du systeme suite a I'évememe

» 7, linstant auquel I'événememtintervient

5.3.3.4Performances d’ADONIS

L’atout majeur de I'approche ADONIS réside dansdence de mise en forme du signal,
permettant ainsi de s’adapter a n’importe quellené d'impulsion et de rester opérationnel
méme en présence de hauts taux de comptage colostegidans I'étude [97] ainsi que dans
les essais menés sur la boucle ISABELLE-1 lors elée ¢hése qui seront détaillés dans le
chapitre 6. Ce non conditionnement des impulsiaméece également & ADONIS la capacité de
traiter les variations brusques d’activités. Lesiseéglages d’ADONIS nécessaires concernent
les paramétreq,, Q,, a ety présentés précédemment. Ces réglages sont prapraéétecteur
HPGe utilisé et ne nécessitent pas d’'étre mod#adsn les activités environnantes. ADONIS
s'auto-adapte aux signaux afin de les débruitendriere optimisée. De plus, I'intégration des
impulsions sur une plage temporelle correspondantesnent au temps de collecte des charges

permet de supprimer le déficit balistique et deagtr I'’énergie correspondant aux pics somme.

Les performances d’ADONIS ont fait I'objet de dettxides. La premiere concerne sa stabilité
métrologique [75] tandis que la deuxiéme porte soe comparaison avec des analyseurs
conventionnels [97]. Les principaux résultats deecderniére étude comparative sont résumés

sur la Figure 5-2 et la Figure 5-3.

444

394 ——Adonis
== Lynx

344

Saturation

FWHM (keV)
S
S

Saturation

1.4 T T T
0,0E+00 1,0E+06 2 0E+06 3 0E+06 4 0E+06 50E+08 6,0E+06

Taux de comptage total (cps)

Figure 5-2 : Evolution de la FWHM en fonction du taix de comptage total pour le pic & 59
keV de I'américium 241[97]
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Figure 5-3 : Dérive de l'aire nette en fonction duaux de comptage total (source

référence :*°Co ; source parasite *'Cs)[97]

Contrairement au traitement conventionnel ou leolué®n est optimisée par un filtrage
paramétré en fonction de la forme de I'impulsio@NIS s’adapte a la forme de I'impulsion

et reste ainsi opérationnel jusqu’a cing milliorsadups par seconde, méme si une dégradation
de la résolution en énergie est toutefois obserige.quantification des impulsions est
également garantie avec ADONIS jusqu’a ces hauts de comptages alors qu’'une dérive de
cette quantification est observée dés 6.tps avec le traitement conventionnel. Les
performances de la chaine sont également illustidgsles essais menés sur la boucle
ISABELLE-1 lors de cette thése. Ces essais serétailets dans le chapitre 6. Le Tableau 5-1

résume 'apport du concept ADONIS sur la spectroimé&ébnventionnelle.

Spectrométrie conventionnelle Spectrométrie ADONIS
Filtre Linéaire Non linéaire
RIF RII
A priori Amplitudes variables Amplitudes variables
sur le Formes fixes Formes variables
signal Non empilées Empilée ou non
Réglage Constante de temps
du (fonction Sans
filtre du temps de comptage) (par construction)
Temps de plateaux
Unités Baseline restorer Sans
correctrices PileUp Rejector (par construction)
Life-time Corrector
Résolution Fixe (a priori) Fonction du taux de comptage
Fiabilité Non garantie Garantie
métrologicue 4 hauts taux de comptage quel que soit le taux de comptage
Suivi d’activité Constant Variable
Limite en 6.10° cps 5 Mcps
taux de comptage

Tableau 5-1 : Apports du systeme ADONIS pour la sprométrie gamma([98]
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La chaine de spectrométrie gamma ADONIS représdote une piste solide pour une
spectrométrie gamma sur le sodium primaire d’ASTRHED effet, I'utilisation du lisseur de
Kalman bimodal permet de s’affranchir d’a priori $&a forme des signaux et de leur mise en
forme permettant ainsi une adaptation aux hauts dalcomptage et aux variations d’activités.
Ces deux caractéristiques sont essentielles aeletrsmétrie gamma envisagée en raison des
taux de comptage importants attendus liés a I'aétoes produits d’activation et aux variations
potentiellement brutales que peuvent apporter kaclhements de produits de fission,

notamment les bouffées gazeuses.

5.4 Le traitement conventionnel des spectres

Les algorithmes implémentés dans les logicielspdetsométrie gamma permettent d’'identifier
et de quantifier les pics d’absorption totale reprdatifs des radionucléides mis en jeu. Ces
algorithmes reposent généralement sur la méthobDe(lierative fitting deconvolutionaussi
connue sous le nom de méthode Mariscotti ou eneoraéthode de la dérivée seconde. La

méthode est détaillée dans [99] et nous rappelamgsncipe ici.

La premiére étape de cette méthode consiste drdéfuherivée second® du spectre étudié via
I'équation (5.19).

Si1 = Nip1 — 2N; + Ni—4 (5.19)

Ou N est le spectre gamma exprimé en coupd’ietlice du canal. Cette dérivée seconde est

ensduite lissée areprises selon I'équation (5.20).

Vj€l[2z], S;= Z Sh,j-1 (5.20)
h=i—-m

Avecm etz les paramétres influant sur I'intensité du lissa@es derniers sont généralement de
0,6F; et 5 respectivement avEcla FWHM correspondant a un pic dont le centrofsteégalué

au canal. Le calcul de la variance associgepermet alors la détection de minima locaux

significatifs aux énergieB, via un test d’hypothése (équation (5.21)).

Eq = arg{|Si,| > KV}

L

(5.21)

Ou K est un paramétre réglé par défaut a deux. Coramida localisation des pidg, et

I'étalonnage en énerglg, les fonctiongy sont ajustées sur le spectre N tel que :

Va & Vi € [E, — 5F,, E, + 5F,],

Jiap = PraGiE,F, + P2ai® + P3al + Pag (5.22)
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Ou G est une fonction gaussienne de moyeFpet d’écart-type%. Les parameétreg, =

{P1La P2as P3,as Pae} SONt estimés via une régression non linéaire paindnes carrés
minimisant le résidR entreg et N :

a+5F,

2
g" ,k - N .
R = Z % & py, = arg mkm{R} (5.23)

i=a—5F,

Un paramétr€ de convergence correspondant & un seuil poursiduéest introduit dans la

régression non linéaire. Si la conditipp < Q n’est pas remplie, le pic est rejeté.

La présence de pics d’absorption totale entrelasgédétectée par comparaison entre la distance

séparant les deux centroides, et la distancgF,. La fonctiong devient alors :
Va, AEa <Yk, YGiap

= P1,aGig, F, T P2,aGiE,F, T p3,ai2 + Paql (5.24)

+ pS,a

L’estimation deE, et des parameétres, permet ainsi la localisation et la quantificatabes pics

d’absorption totale dans le spectre.

5.5Le code SINBAD

5.5.1Le concept de SINBAD

SINBAD est un code développé au sein du Laboratd@eviodélisation et Simulation des
Systemes (LM2S) du CEA Saclay dont le but est dmmléoluer les spectres gamma, c’est a
dire séparer les pics d’absorption totale, somméehappement du fond Compton sous-jacent
et les caractériser par leur énergie, leur FWHM laire nette ainsi que les incertitudes
associées. SINBAD utilise une approche de type diegge non paramétrique par
échantillonnage MCMC Markov Chain Monte Carlpo qui permet d’estimer la densité de
probabilitéS sous-jacente aux évenements représentés sous derspectre grace a un certain
nombre da priori découlant de la physique du probléeme. Le modele $@st décrit dans
I'équation (5.25).

S=aP+(1—-a)B (5.25)
Aveca compris entre 0 et 1. L’approche bayésienne naitscbnsidérer icit, P etB comme
des variables aléatoires.
Afin de modéliser les pics, I'apriori choisi poBrest un mélange de processus de Dirichlet

[100] qui peut étre assimilé & une somme poteati@ht infinie de pics répartis sur I'ensemble
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du spectre. Le nombre de pics n’est donc pas wanpre fixé. L'a priori choisi pour le foril
est un mélange d’arbre de Pdlya [101] dont le pddux est contraint afin de permettre la
séparation des pics. &'priori sura dénotant la proportion entre le fond et les p&isume loi
béta. Le choix fait pour le noydlutilisé pour la construction des piesest un noyau de type
normal afin de rendre compte de la forme gaussiatase pics dans le spectre HPGe (voir
équation (5.26)). Le modele choisi pour la résolutdes pics est de type linéaire avec
I'énergie.

1 (e —w?
K(elp o) = maexp(—T) (5.26)

La loi S est une loi jointe et ne peux étre déterminéectireent. Un algorithme MCMC
utilisant un échantillonnage de Gibbs [102] estlémenté via l'introduction de variables
supplémentaire¥; de maniere a converger vers les lois de probébitibus-jacentesaa P, B.

A chaque itération, le tripl€u,, P,, B,,) proposé permet de définir le paramétre d’'étiquestag
Y; = (Yi1, Yiz, -, Yiem+1)) décrit dans I'équatio(b.27).

Yi~@(N;, (P1, - Djs1) (5.27)

Avecil'indice du canal dans le spectrej & nombre de pics proposés. Les varialfjesont
déterminées par tirage dans une loi multinomialegpaemetred/;, le nombre d’évenements
enregistrés dans le caratp; la probabilité associée au gid-'indice j + 1 est dédié au fond.
Ainsi la variableY;; permet d’étiqueter I'appartenance d’'un évenemantahali a I'un des pics

ou au fond.

Grace a la definition de ces coefficieffspermettant le calcul du vecte(p,, ...,pj+1) a
litération suivante, il est alors possible de danige les lois de probabilités conditionnelles
permettant de déterminer une séqudiageP,, By, a4, P1, By, ..., an, Py, By) telles que :

anNS(alpn—l' Bn—l)

Py~S(Plan-1,Bn-1) (5.28)

BnNS(B |an—1' Pn—l)

Le triplet (a,, P,, B,) peut alors étre considéré comme une réalisatiofu,d® B) pour un
nombre d'itérations suffisamment grand. Une fois la convergence a#geilensemble des
tirages permet de définir un estimateur de laSloécherchée a partir duquel est déterminé
'ensemble des caractéristiques des pics. La Figeteillustre la déconvolution d’'un spectre

gamma dense de produits de fission par SINBAD.
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nnnnn

Figure 5-4 : lllustration de la déconvolution de SNBAD sur un spectre gamma dense de

produits de photofission

Les algorithmes conventionnels reposant essemiielié sur des méthodes d’optimisation
demandent souvent un paramétrage complexe de fadediutilisateur, sans quoi des biais
importants peuvent apparaitre. L'approche bayésieram paramétrique de SINBAD posséde
'avantage de minimiser lintervention de l'utiligauir et permet d'obtenir un intervalle de
confiance pour la grandeur estimée. De plus, SINB&&vére étre un outil puissant pour
discriminer deux pics présentant des chevauchemenis rapport d’intensités importants. Les
performances de SINBAD et de la méthode convendilbmrimplémentée dans le logiciel de
spectrométrie gamma GENIE 2000 de la société CANBRERNt fait I'objet d'une étude

poussée lors de cette thése dont les résultatpsEsentés dans la section suivante.

5.5.2L'étude comparative SINBAD/méthode conventionnelle

L’objectif est ici d'évaluer les performances d&NBAD concernant le traitement des spectres
denses incluant de fortes superpositions entre quosmne ceux pouvant étre rencontrés dans
une application de suivi de rupture de gaine. Qyestrquoi il a été entrepris au cours de cette
thése de réaliser une étude comparative entre SIN&Aa méthode conventionnelle relatif aux
performances de déconvolution des deux méthodgmatges. Afin d'illustrer la méthode
conventionnelle, le logiciel de spectrométrie ganheala société Canberra GENIE 2000 est

utilisé. Deux aspects sont considérés dans ceiftie ét

» La capacité a détecter les pics, cela inclut lebrende vrais pics (singulets) détectés,
de singulets non détectés, de faux singulets d&tede doublets détectés et de faux

doublets détectés

» L'estimation des énergies et des aires nettes igesoa la détection de doublets en
fonction de la distance en énergie séparant leschiacdoublet a déconvoluer et du ratio

entre leur intensité respectives.
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Trois tests sont ici considérés:
¢ Letest “1995 IAEA test spectra”
+ Letestdu®Cs
+ Le test des deux sourc¥€o - *Eu
5.5.2.1Le test 1995 IAEA test specttdl103]
Ce test est un outil créé par 'AIEA dédié au benatk de logiciels de spectrométrie gamma.

Ce dernier est composé de différents spectréé®a et de ses descendants. La complexité des

spectres considérés est illustrée en Figure 5-5.

™

b
V)
1 N“""mw"“,

“wdmm

,
Mt

15

Energy (keV)

Figure 5-5 : Spectre de référence d€°Ra avec ses descendants issu du test AIEA

Quatre spectres de temps d’acquisition de 2006356200 s et 20 s sont décalés de trois
canaux sur la droite (correspondant a un shiftreargée de 1,2 keV au vu de I'étalonnage en
énergie) puis sommeé a un autre spectre de 200@sssfctres modifiés sont respectivement
nommés « ADD1IN1 », « ADD3N1 », « ADD10N1 » et « ADIDN1 ». De cette maniére, une

superposition des pics est artificiellement cré@tuant des rapports d’intensités respectivement
de 1, 3, 10 et 100 pour les quatre spectres cawsicd&rvant alors de support pour le test des

deux méthodes.

Le premier test consiste a quantifier le nombraelétection et de non détection des pics ainsi
que le nombre de faux pics détectés dans le sp@&@I@1N1 dans lequel chaque pic se
superpose a un pic de méme intensité décalé de¥,2 e Tableau 5-2 récapitule les résultats
de la déconvolution du spectre. Deux valeurg® d®nt étudiées, une faible valeur aura tendance

a augmenter la déconvolution des pics avec uneigguausse détection plus important.
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Méthode IFD Méthode IFD
SINBAD
Q=4 (défaut) | Q=2 (valeur minimale)
Pics dans le spectre de référence 73 73 76 (+3)
Vrais doublets 6 15 44 (+29)
Doublets détectés comme singulets 51 43 25 (-18)
Pics non détectés 15 15 7 (-8)
Faux pics 6 7 4(-2)

Tableau 5-2 : Résultats de la déconvolution du spiee ADD1N1

Ces résultats indiquent une meilleure déconvoludiospectre avec SINBAD avec environ trois
fois plus de vrais doublets identifiés et deux fosins de doublets considérés comme singulets
et de pics non détectés qu'avec la méthode IFD @¢autonservant un nombre de faux pics

détectés inférieur.

Le second test consiste & évaluer via les deuxadéshle biais sur I'énergie estiméet sur
I'aire estiméed du pic & 609,26 keV, ce dernier étant parasitdeppic issu du décalage de 1,2
keV (correspondant ici a 1 FWHM pour le pic étudié)s les hautes énergies pour différents
ratios d'intensités entre les pics. Les réfereramssidérées sont donk,..= 609,26 keV et
Ayep= 73073438 coups. Cette évaluation est réalisédesudifférents spectres ADD1NI,
ADD3N1, ADD10N1 et ADD100N1. Le Tableau 5-3 récapst les différents biais observés

dans I'estimation de la position du pic.

Ratio des aires nettes | Ejpp — E,cr (keV) Esingap — E.c5 (keV)
1 0,16 0,25
3 0,17 0,26
10 0,17 0,26
100 - 0,25

Tableau 5-3 : Biais dans I'estimation de I'énergielu pic a 609,26 keV

Les biais moyens observés sont de lI'ordre de 17@telle 260 eV respectivement pour la
méthode IFD et pour SINBAD sans augmentation sigatif’e avec le ratio des aires nettes. Ces
biais peuvent s’expliquer par le faitdeningen énergie dans les spectres issus de ce test AIEA
de 400 eV par canal. De plus il est a noter gua siéthode IFD présente un biais légéerement
plus faible, le pic n'est pas détecté pour un rdis aires nettes de 100 avec cette derniere,

contrairement a SINBAD.

Concernant I'estimation des aires nettes, la Figufeprésente les biais sur I'estimation des

aires nettes du pic a 609,26 keV et les incertguaesociées. Pour les ratios d’aires nettes
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compris entre 1 et 10, les deux méthodes offreatastimation non biaisée (biais inférieurs a
2%). Alors que la méthode IFD ne discrimine pasideblet pour un ratio de 100, SINBAD

estime correctement I'aire nette du pic.

1,03

1,02 + IFD optimized

* NBD
1,02

1,01
1,01 ‘
1,00

1,00 ‘

A/A

0,99

0,99

0,98

0,98
0,1 1 10 100

Net peak area ratio (AE = 1.2 keV)
Figure 5-6 : Biais sur les aires nettes estimées @ic a 609,26 keV pour les différents ratios

étudiés (erreurs a 3)

5.5.2.2Le test du>'Cs

Dans le but de prendre en compte dans cette dasgdeariations de distance en énergie entre les
pics & discriminer, des spectres ¥&s ont été acquis avec un détecteur HPGe Canberra
GL2015 type N couplé a un analyseur Canberra DSFO1Conservant la méme philosophie
que le test précédent, des spectres de différemigst d’acquisition sont décalés puis sommés a
un spectre de référence de 1000 secondes. L'dite ae référence du pic a 661,6 keV est de

364484 + 607 coups. Les différentes configuratitosiiées sont :

« Une distance en énergie variant de 240 eV a 1,2(ke¥fespondant respectivement a

0,2 et 1 FWHM pour le pic étudi€) pour un ratio d@ss nettes égal a 1
* Un ratio des aires nettes variant de 1 a 100 poermistance en énergie fixée a 720 eV

La Figure 5-7 illustre la superposition des dewspie**'Cs pour une distance en énergie de 1,2
keV et un ratio des aires nettes de 1 avec ene/sgiectre expérimental et en rouge le résultat
de la déconvolution SINBAD.
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Counts
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Figure 5-7 : Superposition des deux pics d&'Cs pour une distance en énergie de 1,2 keV

et un ratio des aires nettes de 1 (illustration SIRAD)

Le Tableau 5-4 illustre le bia® — E du pic non décalé a 661,6 keV pour les différentes
distances entre les deux pics. La méthode IFD néqua pas a discriminer les deux pics pour

une séparation des deux pics inférieure a 0,48 FWirdddgré un seuil pour le résidu a sa valeur

minimale avecQ=2). SINBAD parvient a distinguer les deux pics sdmmis significatifs

jusqu’a une séparation de 0,24 FWHM. Notons quka shnéthode IFD est utilisée avec une

valeur deQ égale a 4 comme proposé par défaut dans GENIE, 280i@nite de détection du

doublet est de 1,04 FWHM.

Séparation des pics (FWHM) | Ep — E (keV) | Eg;npap — E (keV)
0,20 - -0,18
0,24 - 0,01
0,28 - 0,04
0,32 - -0,04
0,36 - -0,03
0,40 - -0,02
0,44 - -0,02
0,48 0,17 -0,02
0,52 -0,01 -0,01
0,56 -0,01 -0,01
0,60 -0,01 -0,01
0,64 -0,01 -0,01
0,68 -0,01 -0,01
0,72 -0,01 -0,01
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0,76 -0,01 -0,01
0,80 -0,01 -0,01
0,84 -0,01 -0,01
0,88 -0,01 0,00
0,92 -0,01 0,00
0,96 -0,01 0,00
1,00 -0,01 0,00

Tableau 5-4 : Biais sur I'estimation de I'énergie d pic non décalé a 661,6 keV

La Figure 5-8 illustre le biais sur I'estimation taire netteA/Aref pour le pic a 661,6 keV

pour les différentes séparations en énergie des pies. Les résultats de la méthode IFD sont
obtenus pour les parametres optimisés de la méttidete biais significatifs apparaissent en
dessous de 0,6 FWHM pour SINBAD et de 0,52 FWHMrgdauméthode IFD. Si la méthode

IFD permet d’obtenir une meilleure estimation dairé nette pour une séparation des pics
supérieure a 0,52 FWHM, ce résultat est obtenurixzudpun ajustement fin des paramétres en
ayant connaissance de l'aire nette réelle, ce tpstrpas le cas dans la pratique. L’erreur
présentée par SINBAD reste inférieure a 5% poursédesrations supérieures a 0,5 FWHM. La
détection du doublet reste possible pour les tddefs séparations méme si le biais sur l'aire

nette devient alors trés significatif (80% pour s@earation de 0,2 FWHM).

1,80
1,60

——IFD optimized
1,40 —=-NBD

—Reference
1,20

1,00 - -

0,80 \

0,60

A/A

040
0,20

0,00
0,2 03 04 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1

Peaks separation AE (FWHM)
Figure 5-8 : Biais sur I'aire nette relative pour ine séparation des pics allantde 0,2 a 1
FWHM (erreurs a 20)

Considérons maintenant une séparation minimale ,8eF&/HM pour laquelle les résultats
apparaissent non biaisés avec les deux méthoddahleau 5-5 récapitule les biais obtenus sur
I'énergie estimée du pic a 661,6 keV pour une séjuar des pics de 720 eV (0,6 FWHM) et
pour des ratios d’'aires nettes compris entre 108t Dans tous les cas, I'estimation de la

position du pic apparait non biaisée.
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Ratio des aires nettes | E;z, — E (keV) | Eypp — E (keV)
1 0,00 0,00
2 -0,01 0,00
3 -0,01 0,00
4 -0,01 0,00
5 -0,01 0,00
6 -0,01 0,00
7 -0,01 0,00
8 -0,01 0,00
9 -0,01 0,00
10 -0,01 0,00
20 -0,01 0,00
30 -0,01 0,00
40 -0,01 -0,01
50 -0,01 0,00
59 -0,01 0,00
71 -0,01 0,00
77 -0,01 0,00
91 -0,01 0,00

100 -0,01 0,00

Tableau 5-5 : Biais sur I'énergie estimée du pic 61,6 keV pour une séparation des pics
de 720 eV (0,6 FWHM) et pour différents ratios deaires nettes

La Figure 5-9 illustre les biais obtenus sur lagsainettes pour une séparation des pics de
720 eV (0,6 FWHM) et pour des ratios entre aireteseallant de 1 & 100. Les deux méthodes
offrent une estimation de l'aire nette non biaipéar des ratios compris entre 2 et 10. Un biais
apparait pour des ratios supérieurs a 10 mais irdétéeur a 1% dans le cas de la méthode IFD
et inférieur & 0,5% dans le cas de SINBAD. Au vucds faibles biais, les mesures peuvent
donc étre considérées comme pertinentes jusqu’atim de 100 a la séparation en énergie
considérée de 0,6 FWHM. Toutefois, un biais surpnéne 1,3% est observé pour le ratio égal
a 1, ce dernier pourrait s’expliquer par une tnesde symétrie entre les deux pics dans ce cas

particulier.
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Figure 5-9 : Biais sur les aires nettes relativesudpic a 661,6 keV pour une séparation des

pics de 0,6 FWHM pour différents ratios (erreurs d26)

5.5.2.3Le test des deux sourc¥€o -*?Eu

Les radioélément¥Co et™Eu sont des radioéléments présentant certainesiémsgsgamma
treés proches, respectivement 122,06 keV et 121e¥8 Wn spectre gamma est dans un premier
temps enregistré en présence de la sourcéQteuniquement, puis en présence de la source
d'***Eu positionnée a différentes distances du déte¢i®@e. Le dispositif de mesure est le
méme que celui décrit précédemment pour le test #vesource dé*’Cs. Les biais sur la
position du pic de’Co et sur son aire nette sont ensuite mesurésraido des différents
ratios entre les aires nettes résultant de la qoation induite par la source™Eu. La Figure

5-10 illustre la convolution des deux pics.

119 120 121 22 123 121 125

Energy (keV)

Figure 5-10 : Convolution des pics d&'Co et'*Eu (SINBAD)

Le Tableau 5-6 et la Figure 5-11 récapitulent lg&m@nts biais obtenus sur I'estimation de
I'énergie et de I'aire nette du pic a 122,06 keV°dDo en fonction de la perturbatidrfEu.
SINBAD offre de meilleurs résultats que la méthdé®, tant sur le plan qualitatif que
quantitatif. Dans ce cas de forte convolution ggédit non simulée comme dans les deux tests

précédents), la méthode IFD ne parvient pas a t@étée doublet pour un ratio de 1,4 et
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I'estimation de I'aire nette est fortement biaipéeir le ratio de 4 alors que SINBAD parvient a

I'estimer correctement avec une incertitude cepenidaportante.

AEu152_ref/ Acos7_ref Eipp — E (keV) | Eygp — E (keV)
4 0,00 -0,02
1,4 - -0,04
0,7 -0,12 -0,08

Tableau 5-6 : Biais sur I'estimation de I'énergie d pic de*'Co

2,5

+ IFD optimized
= NBD

—Reference

] |

0 0,5 1 15 2 2,5 3 3,5 4 4,5

AC057/ ACoS7,ref
-

AEulSZ/AC057,rof

Figure 5-11 : Biais sur les aires nettes du pic d&Co (erreurs a %)

5.5.2.4Conclusion

Cette étude nous indique que lorsque la séparatisndeux pics composant le doublet est
suffisamment importante, les deux méthodes préserdes performances similaires. En
revanche, lorsque cette séparation devient plbgeféx 0,5 FWHM), SINBAD reste capable de
détecter la présence du doublet en estimant cemectt la position du pic méme si des biais
importants apparaissent sur I'estimation de I'aiette. La méthode IFD n’est pas en mesure de
discriminer les deux pics. SINBAD permet égalenmardéconvolution d’'un plus grand nombre
de pics dans le traitement du spectre entier eseprant un taux de fausse détection inférieur a
la méthode IFD. De plus, si SINBAD montre clairemea plus-value dans les cas de forte
convolution, ces résultats sont obtenus sans réghagticulier de la part de l'utilisateur en
raison de l'aspect bayésien non paramétrique deéldnode. Les résultats de la méthode IFD
présentés dans cette étude ont fait I'objet d'urampatrage fin cherchant a approcher les
références connues par avance. L'aspect non paiqoetde SINBAD facilite donc
grandement son utilisation pour des personnes xyertes contrairement a la méthode IFD ou
un paramétrage fin est souvent nécessaire poterttas fortes convolutions présentées dans
cette étude.
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5.6 Le suivi temporel des aires nettes

Apres avoir explicité l'identification et la quafitiation des pics d’absorption totale dans un
spectre gamma représentatif des activités percuesiveeau du détecteur sur une période
d’'intégration généralement longue (au moins plusieagecondes), nous nous intéressons dans
cette section au suivi temporel des évenementsl'&imlution des aires nettes des pics
d’absorption totale au cours du temps. Ce suiwesa en effet nécessaire dans le cadre d’'une
application pour le suivi de ruptures de gaine aison de la soudaineté de ce type

d’évenements et de la nécessité d’apporter un dedigrrapide sur I'état de ces dernieres.

5.6.1Les algorithmes développés

Dans le but d’opérer le suivi temporel des airettesesur les données issues des essais de la
spectrométrie gamma ADONIS pour le suivi de ruptdeegaine présentée dans le chapitre 6,
des algorithmes dédiés implémentés sous Matlab é&ét développés afin d’extraire
I'information utile des fichiers de sortie d’ADONISLes traitements implémentés afin
d’extraire le taux de comptage total ainsi queuigigemporel des aires nettes sont présentés ci-

dessous.

5.6.1.1Suivi du taux de comptage total
Chaque évenement enregistré par ADONIS est repgéssous la forme d'un triplet
(ck, idley, busy,) correspondant respectivement a I'amplitude deeh@ment, au temps actif et

au temps mort de la chaine associés a chaque ésenefra datet, d’occurrence de

I’événemenk est définie de la maniére suivante :

— -1 1
t = F Z(ldlek + busy,) (5.29)

AvecF la fréquence d’échantillonnage d’ADONIS de 10 MHe taux de comptage total

moyenT; sur l'intervalle de tempgiAt; (i — 1)At] est alors défini de la maniére suivante :

n; = argksup(tk < iAt) — argksup(tk < (i — DAY) (530)
T; = —F In(1 e
= —FIn(1 — .
L Lie/(i-Dat<ty<int ldley (5.31)

Avecn; le nombre d'événements enregistrés dans lintervdé tempgiAt; (i — 1)At]. La
correction en logarithme permet de compenser I'afipa de biais a hauts taux de comptage
(> 10° cps) liés a I'échantillonnage du signal. Ce tragat permet ainsi a l'utilisateur de

construire le suivi du taux de comptage t@tedvec le pas temporat désiré.
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5.6.1.2Construction des spectres
Les spectres; sont construits par intégration des histogrammeséeergie sur la plage

temporelle désirée :

S; = hist(Kcy) tel que (i — 1)At < t; < iAt (5.32)

AvecK le coefficient d’étalonnage en énergie. |l essapossible de reconstruire un spectre en
énergie a partir d’'un tempsg et durant une périodat renseignée par l'utilisateur. La
construction du vecteur S, S,, ..., S,) permet d’accéder au mapping des intensités (i.e.

événements enregistrés) déposées en fonction gus tetnde I'énergie.

5.6.1.3Suivi temporel des aires nettes

Le suivi temporel de l'aire nette d’'un pic d’abstiop totale est assuré via une succession
d’'ajustement des données sur les spectres cumulésdeur §;,5; + S,,...,2. S,) dans la
région dintérét sur laquelle le pic d'intérét etdfini. Afin d’augmenter la précision et la
sensibilité de I'ajustement des données notammaentes faibles changements d’activités, un
lissage temporel, nommé CST*, utilisant un filtre tissage non-linéaire basé sur un test

d’hypothese a été implémenté.

5.6.1.3.1Le filtre de lissage CST*
Le comptage nucléaire de chaque cadr@dut étre considéré comme une série de variables

aléatoireN' dépendante du temps et prenant ses valeurs daisi deePoissorP tel que :
N~P(9) (5.33)

Ou At est I'espérance de la valeur de comptage quérie dioit estimer de maniére la plus juste
et la plus précise possible. Lorsqiieest constant, nous savons que I'estimée maximiaant
vraisemblance est obtenue par la moyenne des donmesréeN' [104]. Toutefois, lorsqué

est variable, comme dans la problématique du sl@isiruptures de gaingkn’est plus possible

de garantir une mesure non-biaisée lors des toimesitd’activité. Afin de limiter ces écarts de
justesse, les filtres mis en ceuvre sont paramptesine constante de temps limitant la bande
passante du filtre en regard d’'un compromis erdgréeemps de réponse (i.e. justesse) et la
précision de la mesure. Ainsi, les filtres les pommmunément utilisés sont la moyenne
glissante simple SMA 8imple Moving Average de réponse impulsionnelle créneaux [105]-
[107], et la moyenne glissante exponentielle EMBExponential Moving Average de réponse
impulsionnelle exponentielle [108]-[110], paraméfé&espectivement par les constantes de

tempsl eta telles que présentées ci-dessous dans leur f@rnesive :
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) o1 )
Asma = Aspia + 7 (N* = N™1) (5.34)

Aoy = aN® + (1 — ) A5, (5.35)

Nous constatons qu’un a priori sur les conditioxeeimentales doit étre fait dans le choix des
valeurs associées aux paramélreisx. Dans le cadre du suivi des signaux de rupturgadtees,
nous ne pouvons pas prévoir la forme des transfaiaractéristiques de ces ruptures dont la
variété a été soulignée au chapitre 3. Dans I'tidarde dépasser la présente limitation de ces
filtres linéaires a réponse impulsionnelle finieua nous sommes orientés vers I'utilisation d'un
filtrage non-linéaire permettant d’estimer le sigagec une maximisation de la vraisemblance
locale [111], [112]. Un filtre non-linéaire est ddoppe par le CEA LIST. Ce dernier est mise

en ceuvre dans le cadre de la présente étude [113],

Tout d’abord, un filtre SMA est construit avec upkage d’intégration temporelle variable
(1-1') s’adaptant en continu aux conditions expérimestaA chaque nouvelle valeur de
comptage, la variable d’intégration temporéilest estimée par un algorithme basé sur un test
d’hypothése permettant de détecter des changendéattivités. L’algorithme nécessite de
mémoriser un historique des valeurs de compltéigians un vecteur de taille M. A chaque pas
d’échantillonnagdt, les valeurs de comptage sont déplacées suivanfilend'attente FIFO

(«first in, first out » telle que :

Vi € [1;M], N} = NIZAt (5.36)

Puis la nouvelle valeur de comptage est enregistigd@s le premier emplacement .
Différentes estimations SMA sont calculées suiVamfuation (5.37) pour fournir un panel de
comptage allant d’'une estimation juste (tempsegemse rapide) mais peu précise (1) & une

estimation peu juste mais précise=(M).
1 i
vie[LIt, A =2 ) N (5.37)
j=1

Dans cette équatidi~! est le paramétre d'intégration estimé au pas peftéCette valeur est
réévaluée a linstantpour fournir le meilleur compromis entre justesserécision sachant la
nouvelle valeur de comptage}. La détection de changement d’activité au sein‘dest
assurée par un test d’hypothése a¥gthypothése nulle ou de non-détectiortgtI’hypothese
de détection. L’écart type associé a chaque valeif est estimé suivant I'hypothése de loi
Poisson formulée dans I'équation 1 en considémmmropriété d’'égalité entre I'estimée de la

variance et I'estimé de I'espérance.
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vie[1;17Y,  o(d) = (5.38)

Ensuite la différence entre chaque valeur esting@eatinptage successive est comparée a son
écart-type dans un test de significativité ap@3d («Centered Signifiance Tes} out, est le
facteur d’élargissement du test qui est fonctiorridque alpha de détection a tort. Suivant ce
test, le nombre d'occurrence ou I'hypothékea été validée et I'hypothesk infirmée est

enregistré dans la valeltelle que :

vi € [1;1t71], L =dim {arg [Mf — iff_1| > ta\/az(if) + ﬁ(ifm)]} (5.39)
i

La valeurL est une figure de mérite caractérisant la vaitébihu sein des valeurs de
comptageN®. Elle est donc mise en ceuvre dans I'évaluatiodadplage d’intégratior €

[2; M] appropriée au sens de 'optimisation du comprantse justesse et précision telle que :

lt=0r1-L+1 (5.40)
La valeur de comptagt., retenue a l'instant t devient alors :
t
Atst = Ayt (5.41)

En I'absence de détectior], est confirmée pour toutes les valeurs comprisé® dnet/t~1
conformément au test d’hypothése CST, la valeur et nulle et la plage d’intégratidhest
étendue afin d’'affiner la précision de la mesuratrdment, en la présence de détectiotipu
est confirmé pour une ou plusieurs valeurs comprsgre 1 el‘~1, la valeur dd. est diminuée
et la plage d'intégratiolf est réduite afin de rendre la réponse du systén@uka rapide

possible et maintenir la justesse de I'estimatiendant le transitoire d’activité ainsi détecté.

L’estimationAt, est ensuite doublée d’un lissage exponentiel paoaroitre le lissage de la
mesure. Le lissage exponentielle double ou de Br8ES$ «Brown’'s double Exponential
Smoothingy, est utilisé en économie pour la prédictioneurs et I'anticipation de tendance
[115], [116]. Ce filtre est particulierement adapié lissage des estiméls;; pour lesquelles
aucune hypothése de loi statistique ne peut émacée. La valeur de la tendance est estimée
par la différence entre I'estimation par lissag@amentiel simple EMA et I'estimation par
lissage exponentiel double DEMA. Les lissages EMADEMA sont appliqués aux valeurs

Ao, tels que :
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Agma = aAbgr + (1 — a1 (5.42)
Abema = @ Apya + (1 — @Ay (5.43)

La constante de temps des filtres exponenti€lsst calculée en fonction de la valeur de la
constante de temps du filtre C8Testimée a I'instartt La force du lissage sera corrélée a la
figure de méritel, préservant ainsi I'adaptabilité du filtre aux mbaments d'activité.

L’équation 12 présente le calcul du paramefreuf est le parameétre permettant d’ajuster la

dureté du lissage exponentiel.

1
t — — .
at = [1 exp( Bt = 1))] (5.44)
L’estimation finale du comptage a l'instannotéeit.,., est donnée par la formule de Brown.
Aestv = 2A5ma — Abpma (5.45)

Pour les mesures de type spectrométrique, le 8BS8&J* est appliqué aux valeurs de comptage
Nk associées a chaque canal énergéliquiinsi, un spectre liss¢ est obtenu en continu a

linstantt tel que :
vke[Ln], @b =CST*(ND) (5.46)

Pour I'analyse des données en post-traitemenst ipessible d’appliquer le filtre dans le sens
inverse du temps. Sditle nombre d’échantillon temporel mesuré, le sgelitsé obtenu est

calculé comme suit :

vt €[0,T1,vj € [Ln], (5.47)
w=[1;2;T] (5.48)

v=[T;T —1;;1] (5.49)

Wi = 0,5{CST*(N;)) + flip[CST" (N5)]} (5.50)

Dans le cadre de nos travaux, le spectre, al@8é par I'application du filtrage CST*, subit un
ajustement des régions d'intérét correspondantpéesxd’absorption totale afin d’appréhender

I'évolution de leur aire nette dans le temps.

5.6.1.3.2Ajustement des régions d’intérét
En raison des variations brusques d’activités iguydles lors de ruptures de gaines, leur suivi
nécessite une résolution temporelle fine dans Ii@&ten de I'évolution des aires nettes et donc

dans notre cas un ajustement des données sur eldgespntégrés sur une plage temporelle de
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I'ordre de seulement quelques secondes. Malgrétdage temporel exposé précédemment, il
reste complexe d’ajuster les régions d'intérétason des faibles statistiques mises en jeu dans
ces courtes périodes d'intégration. C’est pourquamis faisons le choix de travailler sur les
séquences de spectres cum@gs ! +?, ..., Y ¥?) afin de réduire cette problématique des

faibles statistiques.

La région d’intérét de chaque spectre cumulé deétpencéy?, Y + ¢2?, ..., Y ¢*) est alors
ajustée via une régression non linéaire par moindagrés par la fonctidd définie comme la
somme d'une fonction affine et d'une fonction gaesse avec(yy,y,, V3, Va4 Vs) les

paramétres a évaluer.

exp(—O,S(x s

V3 2
Hx) =y;x+y, +
(x) =y1x + 2 N Va )%) (5.51)

L'ajustement de la région d'intérét est retenu’airéur relative des parametres estimés est
inférieure a un seuil:
20y,

<R
m (5.52)

Avecoy, I'écart type du parametsg etR un seuil fixé par I'utilisateur (dans notre cag1),

La séquence des aires nettes du pic des difféspeistres cumuléNT, N3, ..., N{) est alors
construite par intégration des composantes gaussseteH (x) et la séquence des aires nettes
du pic dans chaque spectre élémeni@ireN,, ..., N,_,) est déterminée a partir de la séquence
(NT, N3, ..., ND).

N; = (N1 — N )( = ——)° (5.53)
Zk/(i—l)At<tk<iAt idley ’

La correction par le carré du rapport entre tenfms et temps actif de la chaine permet de
prendre en compte dans I'évaluationNjdes coups n'ayant pas été enregistrés en raison de

I'empilement.

La séquencéd,, A,, ..., A,_1) des taux de comptage moyen dans le pic d’absarfiale sur

les intervalles de temps élémentaiiesest définie de la maniére suivante :

N;
Ag=~FIn(1- 3D (5.54)

5.6.2SINBAD 2D

Le développement de SINBAD 2D fait suite a celui SIBAD. L’approche sur laquelle
repose SINBAD 2D, l'approche bayésienne non panaguét, reste identique a celle de
SINBAD. Ainsi, le concept de SINBAD détaillé préeddment reste dans son intégralité valide
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et ne fera pas I'objet d'un développement suppléaien ici. Notons simplement que si
SINBAD est dédié a la déconvolution de spectresselen SINBAD 2D conserve cette
fonctionnalité tout en ajoutant une fonctionnalitle suivi temporel. Une matrice
tridimensionnelle (temps, énergie, intensité) eénégée a partir des fichiers de sortie
d’ADONIS. La densité de probabilité sous-jacentespeictre évoluant dans le temps est estimée
via la méthode bayésienne non paramétrique déijseatiavec SINBAD. L’a priori ajouté sur le
profil temporel est un a priori de type arbre déyROSINBAD 2D permet donc de déterminer
d’'une part I'évolution du taux de comptage totalident en fonction du temps et d’autre part
I'évolution du taux de comptage propre a chaquedgiecté via une correction par le temps
actif stocké lors de la construction de la matfteenps, énergie, intensité). Il est a noter qu'une
correction des empilements est également impléraedsins le suivi des cinétiques des
différents pics. La Figure 5-12 illustre le suigitporel d’un spectre acquis lors d’'une rupture
de gaine sur la boucle d'irradiation ISABELLE-1 {vohapitre 6) avec SINBAD 2D.

5.6.3Comparaison entre les algorithmes développés aulseiette these
et SINBAD 2D

Si le début du développement de SINBAD 2D n’étas prévu durant le déroulement de cette
thése, la possibilité de tester une version béparéir du début de l'année 2016 a permis

d’'apporter une redondance aux algorithmes de deivuptures de gaines développés jusque-la.
Une comparaison des deux méthodes dans I'estimdédiévolution des aires nettes des pics
d’'absorption totale est ici présentée. Un postendsure a été installé au sein du laboratoire
associant a la chaine de spectrométrie gamma AD@ONt®tecteur HPGe Canberra GR2021
utilisé tout au long de cette thése pour les essaisite (voir chapitre 6). Une source scellée de
137Cs est placée devant la diode HPGe durant I'adiprisila distance séparant la source du
détecteur est modifiée de la maniére la plus rapadsible afin d’obtenir un changement brutal

du taux de comptage indicent. La Figure 5-13 itkugeé suivi temporel de l'aire nette du pic

d’absorption total a 661,6 keV en utilisant d'uraatgd’algorithme développé durant cette thése
implémentant le filtre CST* et d’autre part SINBAZD. Les deux approches présentent des
résultats similaires. Dans les deux cas, un délgeisignificatif est observé et les dynamiques

entre les différents paliers sont respectées.
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Figure 5-12 : lllustration de SINBAD 2D sur le suivtemporel des pics d'absorption totale

lors d’'une rupture de gaine sur la boucle ISABELLE-

—SINBAD 2D
—— Matlab brut
— Matlab CST*

Taux de comptage aire nette (c/s)

| |
100 200 300 400 500 600

Figure 5-13 : Suivi de I'évolution de I'aire nettedu pic & 661,6 keV du*'Cs via
I'algorithme Matlab développé et SINBAD 2D

5.7 Conclusion

Les outils pour les applications de spectromét@enma conventionnelles présentent des
limitations pouvant étre critiques pour I'applicatide suivi de ruptures de gaines combustible
envisagée dans cette théese. Les hauts taux de agenges variations brusques d'activités
potentiels, ainsi que la richesse des radionudéieprésence lors d’'une rupture de gaine nous
emmenent & envisager d'autres outils plus adaptésté application. Si des parades telles que
les systemes PUR existent sur les analyseurs ctoneels afin de gérer la problématique
d’empilement des impulsions liée aux hauts tauxa@ptage, ces derniéres conservent leurs
limitations. De plus, en raison de son paramétoggienisé pour une forme d’'impulsion donnée,
le filtrage a réponse impulsionnelle finie implérdedans ces analyseurs est non adapté a une
problématique de variations brutales d’activitéa.dhaine de spectrométrie gamma ADONIS

présentée dans ce chapitre apparait comme une lband&late pour I'application visée. Son
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filtrage & réponse impulsionnelle infinie lui petmee s’'adapter aux différentes formes
d’'impulsion et de rester opérationnelle a trés fidatux de comptage. ADONIS est donc la
chaine de spectrométrie gamma retenue dans le dadres travaux afin d'étre testée pour le

suivi de ruptures de gaines.

Dans ce cadre, le traitement des spectres gammigsaegrésente également un challenge. Les
spectres attendus suite a une rupture de gaindreésridenses en raison de la signature gamma
des produits d’activation a laquelle il faut ajouteelle des nombreux produits de fission
relachés. L'outil d’'analyse de spectre SINBAD mettan ceuvre une méthode bayésienne non
paramétrique apparait adapté pour la déconvolutornels spectres. Une étude comparative
avec la méthode embarquée dans les logiciels dergp®trie gamma conventionnels a été
réalisée et a permis de montrer I'apport de SINB#eDs I'analyse des pics hotamment en cas
de fortes superpositions entre ces derniers. De, @an aspect non paramétrique fait de
SINBAD un outil convivial et facile d’accés ne nésiant pas le paramétrage parfois complexe
de la méthode IFD. Pour ces raisons, I'utilisatienSINBAD pour I'analyse de spectres issus

de ruptures de gaines est préférée dans cette thése

Le suivi des cinétiques de relachement est égalem@essaire au diagnostic de ruptures de
gaines. Dans l'optique du suivi de ruptures de emsur la boucle ISABELLE-1 présenté dans
le chapitre suivant, des algorithmes implémentés 9datlab ont été développés au cours de
cette thése et couplés au filtrage CST* afin d'éeall’évolution dans le temps du taux de
comptage total et des aires nettes des pics djafi@ortotale & partir des fichiers de sortie
d’ADONIS. Dans la derniéere année de cette thésegiet porté & SINBAD a donné lieu aux
premiers développements de SINBAD 2D, ou la méthmadgsienne non paramétrique utilisée
dans SINBAD permet ici de suivre I'évolution daestémps du signal étudié, apportant ainsi
une redondance avec les algorithmes Matlab dédiésuii temporel développés auparavant

dans cette thése. La comparaison des deux méthondesrge vers des résultats similaires.

La mise en ceuvre de ces différents outils esttidasvia le suivi de ruptures de gaines sur la
boucle d'irradiation ISABELLE-1 d’OSIRIS présentars le chapitre 6 suivant.
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6 SUIVI DE RUPTURES DE
GAINES SUR LA BOUCLE
ISABELLE 1 PAR
SPECTROMETRIE GAMMA
HAUTS TAUX DE COMPTAGE

6.1 Introduction

Ce chapitre est dédié a la présentation des essalisés durant cette thése sur la boucle
d’irradiation de crayons combustible ISABELLE 1 diacteur OSIRIS pour la validation de la
chaine de spectrométrie gamma ADONIS dans le adelda problématique de détection des
ruptures de gaines. La chaine de spectrométrig|liges sur site durant presque deux années, a
permis de suivre un grand nombre d’irradiation dg/@ans combustible testés. Dans un premier
temps, le réacteur expérimental OSIRIS ainsi qubolacle d'irradiation ISABELLE 1 sont
présentés. Le déploiement de la chaine ADONISabolcle est ensuite exposé. Le calcul du
rendement de détection du poste de mesure permetianquantification des radioéléments
observés est détaillé. Enfin, ce chapitre s’attgshles particuliérement sur trois campagnes

d’irradiation :
e une rampe de puissance standard sans perte d'éit#nch
* une rampe de puissance standard avec perte d’'étanch
e une rampe de forte puissance avec perte d’'étagchéit
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6.2 Le réacteur OSIRIS

Le réacteur OSIRIS est un réacteur expérimentatyde MTR (Material Testing Reactdr
construit sur le site du CEA Saclay et qui divergear la premiére fois en 1966. Ce réacteur de
type piscine, a eau légere et a cceur ouvert, pdivrer une puissance maximale de 70 MWth.
Son coeur est composé de 38 éléments combustiblde ét éléments de commande. Le
principal réle du réacteur est de produire un Hamt de neutrons (3.28n.m%" en flux
thermique et 4,5.18 n.m?" en flux rapide dans le cceur) auxquels sont exposs
combustibles ou des matériaux dans le but de sSoulenparc électronucléaire francais.
L’allongement de la durée de vie des centraleseiet) la mise au point de combustibles plus
performants et la conception des réacteurs du &atstituent les motivations sous-jacentes aux
nombreux programmes expérimentaux entrepris sur RI3SI avec pour principaux
commanditaires le CEA, EDF et AREVA. Les comportataede tous les constituants de
I'élément combustible sous flux peuvent ainsi &rediés et des phases d’exploitation d’'un
réacteur électrogéne peuvent étre reproduites.pdimant flux de neutrons permet entre autres
la réalisation de tests de vieillissement accélia® matériaux, puisqu’il est alors possible de
simuler en quelques mois I'équivalent de plusieannées d'irradiation dans une centrale
nucléaire. Des qualifications des combustiblesest mhatériaux pour les futurs réacteurs sont
également réalisées au sein d'OSIRIS. La productien radioéléments artificiels par
transmutation est aussi possible grace a l'imporlar de neutrons. Ces radioéléments sont

principalement utilisés pour des traitements enauié nucléaire. On distingue :

* les émetteurs gamma utilisés pour le traitemerdatheers et de tumeurs comme l'iode
131 et Iiridium 192,

* |es émetteurs béta utilisés dans des traitemecdsixocontre certaines douleurs comme

le samarium 153 utilisé comme antalgique des carasseux.

Il est également important de souligner que le teéaicOSIRIS fait partie des quelques
producteurs mondiaux de technétium 99 métastalliséutomme traceur dans le domaine de
imagerie médicale. Le réacteur irradie aussi lilegots de silicium mono-cristallin pour le

compte de l'industrie électronique. Un dopage hainegype N du silicium est ainsi réalisé par

capture neutronique.

Le réacteur OSIRIS a été arrété en décembre 2@tbs&cesseur, le réacteur Jules-Horowitz
(RJH), est actuellement en cours de constructiomessite du CEA Cadarache et sa divergence

est prévue au début de la prochaine décennie.
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6.3 La boucle d’irradiation ISABELLE 1

La boucle ISABELLE 1 est une boucle d'irradiatiorrmettant d'effectuer des rampes de
puissance sur des crayons combustible neufs ouabregfiés dans des conditions
thermohydrauliques, neutroniques et chimiques semtatives des réacteurs de puissance a eau
pressurisée (pression de 150 bars, températur®@éC. Sa conception et sa localisation en
périphérie du cceur permettent son positionnementnise en place et son retrait, tout en

maintenant le réacteur OSIRIS en fonctionnement.

6.3.1Descriptif

6.3.1.1Partie en pile

La Figure 6-1 illustre I'agencement de la bouclaBELLE 1. Le crayon combustible & irradier
est positionné dans un porte échantillon permettacbnfinement de ce dernier. Initialement
d’'une longueur de l'ordre de 4 m dans les REP comiangx, le crayon est re-fabriqué [117],
[118] afin d'atteindre une taille limitée & 500 nmmmpatible avec la boucle ISABELLE 1. Le
porte-échantillon est fixé & un support mobile érighérie du coeur d’'OSIRIS. Les transitoires
de puissance sont alors obtenus par 'avancemdstregul plus ou moins rapide de ce support.
Le refroidissement de I'élément est assuré en atioveforcée par un débit d’eau amplifié via
un systeme de tuyére. Le caloporteur est préalaienoonditionné en amont dans la casemate
associée a la boucle dessais. Le canal d’'essas tguel circule ce dernier est isolé
thermiquement de I'eau de la piscine grace a ume lde gaz contenue dans une double paroi.
La puissance dégagée par le crayon combustiblusée en temps réel par un bilan thermique
réalisé via des capteurs de débit, de pressioa ttrdpérature. Elle peut également étre évaluée
par mesures neutroniques réalisées a l'aide dectahs. Un capteur LVDT (kinear Variable
Differential Transformer) permet de mesurer la variation de longueurrdyan combustible

lors des variations de puissance.

Un réchauffeur électrique d’une puissance de 30dsi\positionné sur le circuit d’eau aller en
amont du crayon afin de conditionner la températiurealoporteur en entrée. Il est associé a un
échangeur-récupérateur fonctionnant a contre-coetgermettant de récupérer une partie de la

chaleur transportée par le circuit retour (avatdyon).

Plus en aval, un échangeur de puissance d’'une amgssmaximale de 60 kW permet
I'évacuation de la puissance résiduelle du cal@porpar convection naturelle avec I'eau de la

piscine.

6.3.1.2Partie hors pile
L'alimentation et la pressurisation du circuit sassurées par un ensemble pompe-pressuriseur

thermique situé dans la casemate dédiée. Avanedi§ectée dans le circuit, I'eau est dans un
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premier temps conditionnée chimiquement via uneiostasituée en galerie couronne du
réacteur. Cette station permet d’alimenter en eaiéé un bac de récupération pouvant contenir
66 litres d’eau dans les conditions nominales piresss a deux bars via un ciel d’'azote. L'eau
contenue dans le bac est envoyée au pressuriseumei pompe de circulation avant d’étre
injectée.

La radioactivité au sein de la boucle est suneill&a une DRG neutrons et gamma. L'analyse
de prélevements d’eau réalisés dans une boiteta giaumée sur le circuit retour compléte ces
mesures. Les liaisons entre la partie « hors pdewen pile » sont réalisées via des connexions
électrigues ou mécaniques contenues dans des gaifiadliques flexibles pressurisées. La

Figure 6-1 présente schématiquement le fonctionnegiebal de la boucle.
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Figure 6-1 : Schéma de principe de la boucle d'irrdiation ISABELLE 1

6.3.2Les rampes de puissance

L’objectif des rampes de puissance menées au sdim laobucle ISABELLE 1 est de faire subir
au crayon combustible testé des transitoires despoce représentatifs de ceux rencontrés dans
les REP, gu’ils soient normaux ou incidentels. Dgyes de rampes suivies durant cette these
sont distingués:

» Les rampes technologiques dont I'objectif est derddiner par encadrement du seuil
de rupture de gaine les limites technologiques alagons combustibles irradiés. Ce
seuil est fonction des caractéristiques propreshdmue crayon testé et du taux de

combustion représentatif des différentes étapesadée. Ces rampes suivent différents
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scénarios de sollicitation, représentatifs ou espats de ceux s’étant produits ou
pouvant se produire dans les réacteurs concernd'sifiesation de ce type d’éléments.

Ces rampes peuvent conduire a une perte d'étaécpait interaction pastille-gaine,

I'irradiation étant alors stoppée via le recul ddbucle.

e Larampe de forte puissance permet d'estimer theglgments relachés hors du crayon
combustible lorsqu’une rupture de gaine a eu ligus de cette rampe, l'irradiation est

prolongée aprés I'apparition de la perte d’'étariéhéi

Les variations de puissance sont réalisées vigpeadement plus ou moins rapide de la boucle
vis-a-vis du cceur du réacteur. Ce déplacementagsitibn de le la puissance désirée. La
puissance linéique maximale ainsi accessible parcnayon combustible dans la boucle

ISABELLE 1 est de 620 W.cih

Le déroulement standard d’une rampe de puissaricechématisé sur la Figure 6-2. Sont

distingués:

» Le pré-palier d’une puissance d’environ 100 W-atarant lequel des tests liés au bon

fonctionnement de la boucle sont réalisés,

e Le palier de conditionnement durant lequel le crayombustible est irradié a un
niveau de puissance proche de celui atteint endfimadiation dans le réacteur

électrogéne,
* Le transitoire de puissance (ou rampe) effectuéedse constante,

e Le palier haut durant lequel la puissance viséenagintenue pendant une durée

fonction de I'éventuelle apparition de perte d’étadtite.

Le recul de la boucle est déclenché sur détectiomedupture de gaine.

Puissance (W.cm?)

Palier haut

Palier de conditionnement

Pré-palier >
pane Rampe

Temps

Figure 6-2 : Schéma du déroulement d’'une rampe deyssance
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6.4 Le poste de mesure

6.4.1Objectif

Le SIREN (Service d'lrradiations en Réacteur ettddes Nucléaires) est en charge des
irradiations réalisées sur la boucle ISABELLE 1.Hesoin lié a cette thése de valider la chaine
ADONIS pour le suivi de rupture de gaine a conduitettre en place une collaboration avec le
SIREN.

Un poste de mesure impliquant la chaine de speétrargamma ADONIS a donc été installé
sur la boucle ISABELLE 1, afin de permettre le sule la rupture de gaine prévue lors de la
rampe de forte puissance. Grace aux différentdsgptésentés dans le chapitre 5, il est ainsi
possible d’estimer le taux de comptage total, diifier et de quantifier les radionucléides

présents dans le caloporteur.

De précédentes irradiations auront permis I'optitiis du poste de mesure et servi de support

au développement des algorithmes nécessaires\aulsuupture de gaine.

6.4.2Mise en ceuvre

6.4.2.1Emplacement du poste de mesure

Au vu des capacités de la chaine de spectroméneng ADONIS a traiter les trés hauts taux
de comptage, il a été décidé d'installer le postergsure le plus en amont possible sur la
boucle ISABELLE 1. Le positionnement choisi se sijuste aprés I'élément combustible sur le
circuit retour dans le but d’obtenir un taux de pteige maximal et de suivre les radioéléments
ayant des durées de vie courtes dans un scénaruptige de gaine. Ainsi, le détecteur HPGe
utilisé dans le cadre de cette expérience a étéllingle facon a viser la tuyauterie comprenant
les circuits aller et retour de la boucle dernigrenur de la piscine au niveau -4 métres. La
localisation du poste de mesure, correspondant &emmps de transit du caloporteur de 65
secondes entre le crayon et le poste de mesursigesiée par une croix rouge sur la Figure
6-1. En raison des fortes activités transitant dafmucle durant les irradiations, les circuits de
cette derniere en sortie de piscine sont conteans dne enceinte plombée dont les murs sont
épais de 15 cm. La sortie du circuit a terre asiage du mur piscine est représentée sur la

Figure 6-3.
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Figure 6-3 : Partie du circuit & terre au voisinagedu mur piscine et tuyauterie visée par le
détecteur, les circuits aller (noir) et retour (rowge) sont contenus dans un méme tube

assurant la fonction de seconde batrriére.

6.4.2.2Configuration de la tuyauterie

Comme illustré sur la Figure 6-3, une difficultéside dans la proximité des circuits aller et
retour tous les deux contenus dans le méme tulemtede et sortie du mur piscine. Le résultat
de la mesure en ce point est, par conséquent, amelation des deux termes sources que
représentent les radioéléments circulant dans chdes deux circuits aller et retour. Afin de
faciliter I'analyse des mesures, il a donc été sapé d'isoler le circuit retour. Aucune
intervention n'ayant été possible sur le circuiteuwollimation a fente est envisagée sur ce
dernier. Afin d'étudier la faisabilité d’'une telleollimation, une radiographie X de la
canalisation a été réalisée dans le but de déternfimgencement des différents circuits a
l'intérieur de la seconde barriere. Cette radiogm@ été réalisée grace a la participation du
DISC (Département Imagerie Simulation pour le Gae)r du CEA Saclay a I'aide d'un

générateur de rayons X présenté en Figure 6-4.

Figure 6-4 : Générateur X utilisé pour la radiograghie de la tuyauterie

Le résultat de cette radiographie X est présentEigure 6-5. La tuyauterie visée contient 6
mini-tubes inox parmi lesquels se retrouvent lecuif « aller », le circuit « retour », le circuit
de la lame de gaz (2 tubes) et le circuit d’eamdsure Venturi. Le circuit « aller » est identifié
en vert et le circuit « retour » en bleu. Le dé&acHPGe étant positionné dans I'axe « axe de tir
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cbté », le circuit retour apparait donc plus progbee dernier. En revanche, une superposition
selon cet axe avec le circuit « aller » situé @eerie circuit « retour » est constatée. Au vu de
I'agencement des deux circuits considérés, il apjpampossible de déployer une collimation
visant a isoler totalement le circuit « retour sirté contribution, méme plus faible, du circuit
« aller ». La piste de l'isolement du circuit «aet » est par conséquent écartée. Néanmoins, il
demeure possible en cas de rupture de gaine densé&lérer uniquement qu’une contribution
du circuit « retour » durant une période de 290odes a compter de l'apparition d’une
signature de rupture de gaine par le détecteur HP@mte tenu de la durée nécessaire a I'eau

pour revenir au niveau du point de mesure danisdeit« aller ».

VUE DE COTE

VUE DE DESSUS

° axe du tir vue de dessus

axe du tir vue de c6té

Figure 6-5 : Positions des différents circuits, adlr en vert, retour en bleu

6.4.2.3Installation du détecteur HPGe
Le détecteur utilisé afin de suivre les irradiasiaest le détecteur Canberra de type N, modele
GR2021 (efficacité relative de 20%, FWHM de 2,1 k&\L332 keV), refroidi a I'azote liquide

et précédemment cité dans ce manuscrit. Ce darstigarésenté en Figure 6-6.

3.12¢ 43
r (79) (109)

lsg-]

Figure 6-6 : Détecteur Canberra GR2021. A gauchevue du détecteur. A droite : plan

coté de ces dimensions

Afin de réduire I'impact des rayonnements X de feszence du plomb, une épaisseur d'un
millimétre de cuivre est disposée tout autour d&te du détecteur. De plus, afin de limiter les
vibrations du détecteur notamment liées aux porpp&sentes a proximité du poste de mesure,
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ce dernier est équipé de piailentblocs Une ouverture a été réalisée dans I'enceintdatalp
afin de libérer un passage pour la téte du détedikusupport dont la hauteur est ajustable a été
concu afin d'aligner le détecteur dans I'axe dujauterie. L'intensité des relachements suite a
une rupture de gaine n'étant pas prévisible, ltadee tuyauterie-détecteur est fixée a 20 cm.
Un blindage est également installé a l'intérieud’daceinte pour, d’'une part, limiter I'impact
des rayonnements diffusés dans cette derniered’@titre part, isoler une portion de la
tuyauterie (portion encadrée sur la Figure 6-3)psifiant ainsi la géométrie de la source
émettrice. Ce blindage est composé d’'une couromnelamb de 5 cm d'épaisseur sur une
longueur de 15 cm dans laquelle est positionnéér€mité de la téte du détecteur. Un blindage
de plomb recouvert de 2 mm de cuivre est égalemispbsé derriere et sous la portion de
tuyauterie visée. Le dispositif est présenté enrei¢-7.

Figure 6-7 : Détecteur HPGe et blindage associé

6.4.2.4La reconstitution de la protection radiologique

L'ouverture réalisée dans I'enceinte de plomb afimsérer le détecteur est potentiellement
source de fuite pour les rayonnements, il est dufwessaire de limiter au maximum ces
derniéres. Afin de combler ces lacunes, des piotectsouples de billes de plomb sont
disposées dans l'ouverture, ainsi qu'a la baseadété du détecteur. Cette solution provisoire
sera par la suite remplacée par l'usinage d’'un dleglomb aux dimensions de la téte du

détecteur comme illustré sur la Figure 6-8.

Figure 6-8 : Solutions provisoire (a gauche) et digfitive (a droite) pour la reconstitution

de la paroi de I'enceinte
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6.4.2.5Le poste d’acquisition

Le poste d’acquisition présenté en Figure 6-9 estpwsé d’'un rack NIM incorporant une haute
tension et I'électronique ADONIS ainsi que du P@adjuisition dédié a I'enregistrement et a la
visualisation des données. La connexion au déteti®Ge est réalisée via un cable de dix
meétres permettant de déporter le poste d’acquisiio retrait de la zone de mesure. Cette
configuration permet de limiter la dose intégréesldes interventions avec la boucle en
fonctionnement et de limiter 'impact de la dosengza sur I'électronique. Par la suite, un

report de I'affichage est réalisé au niveau 0 dugile.

Figure 6-9 : Poste d'acquisition

6.4.3Activités volumiques au point de mesure

Afin de déterminer les activités transitant dankdacle au point de mesure a partir de I'analyse
des spectres en énergie issus d’ADONIS, le rendenerdétection du poste de mesure est
déterminé via une caractérisation du détecteusipaulation Monte-Carlo et la simulation de sa

réponse en énergie dans la configuration impléneesué ISABELLE 1.

6.4.3.1Caractérisation de la diode par simulation MontelCa

La confrontation de la simulation a I'expériencentne trés fréquemment I'apparition de biais
pouvant atteindre plusieurs dizaines de pour cantl'sfficacité absolue de détection des
détecteurs HPGe si I'on considere les données remtstir [119]. Une méthode permettant
d’optimiser le modéle du détecteur et ajuster &iltats de simulations sur I'expérience est
présentée dans la littérature [120]. Un ajusterdenta géométrie du détecteur portant sur les
dimensions du cristal ou encore la distance cHstadtre d'entrée permet alors une
modélisation plus juste pouvant étre validée pamparaison des aires nettes des pics
d’absorption totale obtenues avec des sourcesnétplonctuelles en laboratoire. Un ajustement
du modele numérique de la diode HPGe Canberra GR2llsée sur la boucle ISABELLE 1 a
été réalisé. L'objectif consistait a ajuster le @ledMonte Carlo du détecteur sachant que ce
dernier venait de subir un recuit. Cette cara@éde est effectuée grace a trois sources de

césium 137, cobalt 60 et baryum 133 placées ardiffés distances du détecteur et dont les
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activités sont connues. Les efficacités de déteatixpérimentales et simulées liées aux aires
nettes des pics d’absorption totale sont compatéesésultat de I'étalonnage est résumé dans
le Tableau 6-1. Un biais oscillant entre 15 et 3#6n les énergies et distances considérées est
observé pour une modélisation reposant sur les & nrconstructeur. Une réduction du
diamétre extérieur du cristal de germanium de 4 permet de définir un modéle pour lequel
les biais sont inférieurs pour la grande majorite%. Ce modele validé avec une précision
inférieure a 5% sera utilisé pour déterminer ledeanent de détection du poste de mesure sur la
boucle ISABELLE 1.

Econstructeur Emodifi¢
Source-détecteur (cm) | Energie (keV) Eexp Econstructeur Eexp Emodifié Eexp
661 5,628 103 7,186 103 1,277 5,752 103 1,022
5 1173 3,173 103 4,207 103 1,326 3,306 103 1,042
1332 2,784 103 3,723 103 1,337 2,919 103 1,049
81 1,099 10-2 | 1,365 10-2 1,242 1,171 102 1,065
276 5114103 6,370 103 1,246 5,263 103 1,029
303 4,469 103 | 5,782 10-3 1,294 4,736 103 1,060
10 356 3,825103 4,883 103 1,277 3,971 103 1,038
661 1,990 103 2,599 103 1,306 2,048 103 1,029
1173 1,181 103 1,532 103 1,297 1,190 103 1,007
1332 1,039 103 1,370 103 1,318 1,060 10-3 1,020
661 1,035 103 1,310 103 1,266 1,038 103 1,002
15 1173 6,03110-4 | 7,72510-# 1,281 5,968 104 0,989
1332 550210-4 | 6,864 10-4 1,247 5,344 10+ 0,971
81 3,263103 | 3,770103 1,155 3,213103 | 0,985
276 1,630103 | 1,901103 1,167 1,564 103 | 0,960
303 1,471103 | 1,730103 1,176 1,411103 | 0,960
“ 356 1,237103 | 1,460 103 1,180 1,182 103 | 0,955
661 6,39510-4 | 7,933 104 1,240 6,253 104 | 0,978
1173 3,81410-* | 4,674 10-* 1,225 3,625104 | 0,950
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20 1332 3,33510-4 | 4,17510-4 1,252 3,173 10+ 0,951
661 4,288 10-4 | 5,258 10-* 1,226 4,204 104 0,980
25 1173 2,476 10-* | 3,144 10-# 1,269 2,439 10+ 0,985
1332 2,18810-4 | 2,780 10-+ 1,270 2,154 104 0,984
661 3,092 10-4 | 3,826 10-4 1,238 3,009 10+ 0,973
30 1173 1,829 10-4 | 2,253 10-4 1,232 1,775 104 0,971
1332 1,626 10-4 | 2,000 10-4 1,230 1,550 104 0,953

Tableau 6-1 : Comparaison entre efficacités de détgon expérimentale et simulée, avant

et apres ajustement du modéle Monte Carlo

6.4.3.2Simulation de la réponse du détecteur
Deux cas de figure sont a distinguer ici, corresipom & deux courbes de rendement de

détection total (géométrique + intrinseque) du @&t mesure :

* Le caloporteur chargé de radioéléments circule diargrcuit « retour » et n’est pas
encore parvenu dans le circuit « aller » au nivéaupoint de mesure. La durée de
transit entre les deux points des circuits « retoet « aller » en face du détecteur est de

290 secondes.
» Le caloporteur est parvenu au niveau du circultex a en face du détecteur.

Dans le premier cas, seul le circuit «retour » @dtsé comme volume source dans la
simulation pour l'estimation du rendement de dévect,...,,. Dans le second cas, deux
rendements de détection correspondant a une émigaioma depuis le circuit « retour » d’'une
part et depuis le circuit « aller » d’autre pamtsdéterminés. Le rendement de détection global
est alors une combinaison linéaire des deux rendsmadividuelse, o, €t & orour PONAErés
des fractions volumiques des deux circuits vusl@atétecteur. Dans ce cas, I'hypothese d’'un
caloporteur homogéne aux deux points de la bowstleetenue. Si cette derniére est discutable
considérant des radioéléments de tres faibles gesgjo elle reste cependant valable pour une
majorité de durées de vie grandes devant les 29ihdes séparant les deux points du circuit.
Le rendement de détection impliquant les deux itscsiécrit alors selon I'équation 6.1. Les
courbes de rendement de détection du poste de enssut déterminées via une série de
simulations MCNPX des réponses du détecteur (atiiiia du tally F8) aux différentes énergies

d’émission variant par pas de 10 keV.
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Valler Vretour
Etot = % % Ealler T % % Eretour (7.1)
aller + retour aller + retour

Le poste de mesure est dans un premier temps reédela les relevés sur site, les
radiographies X de la tuyauterie et le modéle ¢ali@ la diode précédemment discuté. Les
dimensions des mini-tubes correspondant respeciREruX circuits « aller », « retour » et a la
tuyauterie renfermant les deux sont de 8,9x13,5 Aw6, mm et 31,5x42,2 mm (diamétre

intérieur x diameétre extérieur). La Figure 6-1Qstre cette modélisation.

Pb
«aller» «retour»
Cu

oy = — Cristal Ge

‘_ L |
Figure 6-10 : Modélisation MCNPX du poste de mesureA gauche : vue 3D. A droite :

coupe 2D

Afin d'accélérer la convergence statistique des lmemses simulations a mener, une
simplification de la géométrie est envisagée. Aptgservation de la conservation de la réponse
du détecteur, le transport de particules dans less e plomb de I'enceinte est supprimé,
excepté celui dans lequel est incrustée la diodeplDs, la modélisation de I'ensemble des
circuits compris dans l'enceinte apparait complexe raison de I'enchevétrement de ces
derniers a I'intérieur du tube principal sur unaedoeur importante. De plus, celle-ci n’apporte
pas de contribution pour la comptabilisation destphs directs (non diffusés) utilisée pour le
calcul du rendement de détection. Pour cette rait®wriongueur minimale de tuyauterie
modélisée permettant la convergence de la répansiétécteur est déterminée. La Figure 6-11
représente le rendement de détection pour un vokguece correspondant au circuit « aller »
pour plusieurs longueurs de tuyauterie modélis€es rendements issus de MCNPX et
exprimés en «interactions comptabilisées dans e g¢iabsorption totale par gamma
source généré» apparaissent de plus en plus fadlvies la longueur croissante de circuit
modélisé en raison d’'une «dilution » des tirag&sataires dans un volume source plus

important.

Afin de comparer les réponses du détecteur pouérdiftes longueurs modélisées, les
rendements volumique$’ seront privilégiés avel le volume de la source modélisée afin de

considérer une densité de tirages aléatoires admstha longueur minimale de tuyauterie a
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modéliser n’entrainant pas de biais dans le rendedeedétection calculé et minimisant ainsi le

temps de calcul est estimée a 13 cm. Cette longezamretenue dans la suite des simulations.

~

—L11cm
—L12cm n
—L13cm
—L14cm

w ~ o )
T T T T
1 1 1

Rendement volumique epsilon*V (cm3)
¥
1

T

1 1 | 1
500 1000 1500 2000 2500
Energie (keV)

o

o

Figure 6-11 : Réponse du détecteur pour différentdengueurs de tuyauterie modélisées

(circuit « aller »)

Les rendements de détection (exprimés par gamnaejarorrespondant au circuit « retour » et
a I'ensemble des deux circuits sont présentés guré-i6-12. Le rendement de détection lié au
mini-tube « aller » apparait inférieur a celuidig « retour », ce qui s’explique par la proximité
de ce dernier avec la diode HPGe. Il est a notalieégent que la tuyauterie « retour » représente
un écran partiel pour le circuit « aller ». Le remgent total lié aux deux contributions apparait
plus proche du rendement lié au circuit « alleuisgue la contribution de ce dernier est plus
importante en raison d’'un volume comptant pour mvi83% du volume total des deux
circuits.

Rendement

o
)]
T

I 1 I I
0 500 1000 1500 2000 2500
Energie (keV)

Figure 6-12 : Rendement de détection pour le circui aller » (vert), « retour » (bleu) et

total (rouge), incertitudes a b en pointillés

L'écart-typea, associée aux différents rendements est issue pfeagation des incertitudes
ol o, est I'écart-type (erreur aléatoire) liée a la angence statistique du calcul Monte-Carlo,
o, I'écart-type (erreur systématique) lié au modalenérique de la diode et, I'écart-type

(erreur systématique) lié aux incertitudes géomeéées de la modélisation du poste de mesure :
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o, = stz + 0.2 + 02 (7.2)

L'écart typead,, lié aux incertitudes géométriques est détermirgamir des incertitudes de
mesure sur la distance canalisation-détecteurreestdiamétre d’ouverture de la couronne de
plomb dans laquelle est positionnée la téte ductEie La premiere incertitudel est estimée

a £ 4 mm et le secondéy, est estimée a £ 1 mm. Les écarts type associgglstinis selon

une hypothese de loi uniforme :

Ad

Oq = —
d ’ (7.3)
7.3

Ao

g, =—

N

Les écarts type relatifs aux rendements de déte@tBus des incertitudes géométriqués)
eto(g,) sont definis a partir des rendements Simelgs , €414, €0—q, € Eo+q, SEION UNE

hypothése de loi uniforme des valeurs entres lag dernes :

Ed—ad - €d+0'd

O\ & =
(ea) 23
(7.4)
€o+0, ~ €0-0,
o\&p) = —————F———
( 0) 2\/§
L’écart typea,, est alors estimé selon I'équation (6.5) :
Om = Ja(sd)z + 0(g,)? (7.5)

6.4.3.3Activités volumiques
Les activités volumiques au point de mesure sostiismdéterminées selon I'équation (6.3).

S

A, =— 7.6
v =Ty (7.6)

avecS le taux de comptage dans le pic d’absorption dotal’intensité d’émission du
rayonnement gamma,le rendement de détection a I'énergie considétéele volume de
circuit modélisé. Dans ce chapitre, les évolutimmsporelles dé et deA, illustrées sont issues
d'un traitement SINBAD 2D. La Figure 6-15, plus dempent détaillée dans la section suivante,
illustre I'évolution de l'activité volumique de Bggéne 19 et du manganése 56, produits
d’activation majoritaires, au point de mesure Idtene irradiation sans perte d’étanchéité. La
concordance des activités volumiques calculéesrtir p& différents pics d’absorption totale

d’'un méme radioélément valide les rendements dectiéh précédemment calculés.
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6.5 Les campagnes d’essais

Le poste de spectrométrie gamma ADONIS a été lastl a permis de suivre toutes les

irradiations sur la boucle ISABELLE 1 durant cettése. Au final, deux pertes d’étanchéité

correspondant a des ruptures de gaine de différesmepleurs ont pu étre observées. La
premiére s’est produite lors d’une rampe standidseconde lors de la rampe de forte

puissance ou le relachement des produits de fiss@&ig particulierement intense. Cette seconde
rupture de gaine fait ici I'objet d’une attentioarficuliere au vu des taux de comptage mesurés
par ADONIS.

6.5.1Rampe de puissance standard sans perte d’étanchéité
Cette irradiation illustre une rampe de puissartaadard ne conduisant pas a la rupture de
gaine. La Figure 6-13 indique le suivi du taux deptage total tout au long de lirradiation

dans lequel se retrouvent les différentes phasastéaistiques d’'un essai standard :

e 1:le pré-palier,

2 : le palier de conditionnement,

3: le passage vers le palier haut précédé d'gerdédiminution du taux de comptage

due a I'apport d’eau neuve dans la boucle, d’oulégere dilution,
e 4 :le palier haut,

« 5:lafin du palier haut et I'arrét de I'expériengecul de la boucle) s’accompagne d’'un
rebond lié a une modification des conditions thdmdbauliques de la boucle
ISABELLE 1. Ce rebond est plus amplement discutélpauite via le comportement

du manganese 56.
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8000/ 4 «—5

7000+ \ I. ‘
J eooor X / l
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Figure 6-13 : Taux de comptage total en fonction dtemps
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La Figure 6-14 illustre le spectre gamma enregisiee ADONIS lors de l'irradiation et la
détection des pics suite a I'analyse SINBAD. Malgréonservation de I'étanchéité de la gaine,
ce spectre apparait tres dense avec plus de 49@¢iectés. L'analyse de ces derniers permet
alors de déterminer la présence de trés nombraligéléments parmi lesquels des produits
d’activation du caloporteur ou des structures deoacle ainsi qu’un large éventail de produits
de fission. Le Tableau 6-2 résume les différentioraucléides détectés. Les deux produits

d’activation majoritaires dans le spectre sontygane 19 et le manganése 56 :

« L'oxygéene 19 est un traceur idéal de la puissaredadboucle puisque celle-ci est
directement reliée au flux de neutrons et donc guiantité d’atomes d’oxygéne 18
activés. Contrairement aux autres produits d’atitmasa courte période (27 s) permet
d’atteindre rapidement I'équilibre et donc de seiles cinétiques rapides de variation

de puissance (voir Figure 6-15).

* Le manganeése 56 est le second produit d’activatiotermes d’abondance. L’évolution
de sa signature spectrale est beaucoup plus lant@ison d’'un temps de demi-vie de
2,6 h. La singularité de la cinétique liée a sanxtde comptage est a noter avec une
importante augmentation de ce dernier a la fin dliep haut responsable du rebond
noté 5 sur la Figure 6-13. Cet évenement correspamae modification des conditions
thermohydrauliques dans la boucle avec une dinginutie la température (arrét de la
canne chauffante) et une dépressurisation de delld- apparait donc que ces
modifications entrainent une remise en circulatiomportante du manganese 56
préalablement fixé dans la boucle (voir Figure $-12%volution liée au pic a 846,8
keV n’est pas illustrée sur cette figure en raidame interférence avec le pic de 847
keV de I'iode 134.

Nous pouvons également noter I'absence de détettaote 16 au niveau du poste de mesure.
Celle-ci peut s’expliquer par une période (7 s} ttéurte devant le temps de transit jusqu’au
poste de mesure (65 s) et par un taux d'interadadrie dans le cristal HPGe en raison de

I'émission a tres haute énergie (6129 keV).

La présence de nombreux produits de fission mdlglisence de perte d’étanchéité est a
attribuer a la pollution résiduelle de la bouclaletcrayon combustible testé en matiere fissile.
Le nombre de fissions étant directement relié guiasance de la boucle, il est alors également
possible de suivre I'évolution cette puissance akecinétique d’'un produit de fission de

periode courte tel que le xénon 139{¥F 40 s) (voir Figure 6-16).
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Figure 6-14 : Spectre en énergie de l'irradiation ampléte

Principales énergies d’émission
Nature Radionucléides T1/2
(keV)
Activation de I'eau : 180(n,y)1°0 190 27 s 197,1 (96%) ; 1356,8 (50%)
Activation des alliages en acier
24Na 15h 1368,6 (100%) ; 2754 (50%)
(corrosion) : 23Na(n,y)24Na
Activation impuretés de I'eau :
“1Ar 1,8h 1293,6 (99%)
40Ar(n,y)41Ar
Activation des alliages en acier
56Mn 2,6h 846,8 (99%) ; 1810,7 (27%)
(corrosion) : 55Mn(n,y)5¢Mn
Activation des alliages en acier
60Co 53a 1332,5 (100%) ; 1173,2 (100%)
(corrosion) : 59Co(n,y)¢°Co
85mKy 4,5h 151,2 (75%) ; 304,9 (14%)
87Br 56s 1419,7 (22%)
87Kr 1,3h 402,6 (50%)
88Kr 2,8h 2392,1 (35%) ; 196,3 (26%)
88Rb 17,8 min 1836,1 (22%) ; 898 (15%)
Produits de fission 89Kr 3,2 min 221 (20%) ; 586 (17%)
89Rb 15,2 min 1031,9 (63%) ; 1248,1 (46%)
90Kr 32s 1118,7 (39%) ; 121,8 (35%)
90Rb 2,7 min 831,7 (40%) ; 1060,7 (10%)
90mRb 4,3 min 831,7 (94%); 1375,4 (17%)
91Rb 58s 2564,2 (13%)
91Sr 9,7h 555,6 (62%); 1024,3 (34%)
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99Mo - 99mTc 2,7j-6h 140,5 (90%) ; 739,5 (12%)
101Mo 14,6 min 590,1 (20%); 191,9 (18%)
104Tc 18,3 min 358 (89%) ; 530,5 (16%)
131] 8j 364,5 (81%); 637 (7%)
132] 23h 667,7 (99%) ; 772,6 (76%)
133] 20,9h 529,9 (86%)
133Te 12,5 min 312,1 (62%) ; 407,6 (27%)
133mTe 55,4 min 912,7 (55%) ; 647,5 (20%)
134] 52,5 min 847 (95%) ; 884,1 (65%)
134Te 41,8 min 767,2 (30%) ; 210,5 (22%)
135] 6,6 h 1260,4(29%) ; 1131,5 (23%)
135%e 91h 249,8 (90%)
135m¥Xe 15,3 min 526,6 (81%)
Produits de fission 136] 83s 1313 (67%) ; 1321,1 (25%)
137Cs 30a 661,7 (85%)
137¥e 3,8 min 455,5 (31%)
138Cs 33,4 min 1435,9 (76%) ; 462,8 (31%)
138Xe 14,1 min 258,4 (32%) ; 434,6 (20%)
139B3 1,4h 165,9 (24%) ;
139Xe 40s 218,6 (56%) ; 296,5 (22%)
140Cs 1,1 min 602,4 (53%)
140],3 1,7h 1596,2 (95%) ; 487 (46%)
140Xe 14s 805,5 (20%) ; 1413,7 (12%)
141Ba 18,3 min 190,3 (46%) ; 304,2 (25%)
1428, 10,6 min 255,3 (21%) ; 1204,3 (14%)
143Ce 33h 293,3 (43%)
187W 23,7h 685,7 (27%) ; 479,5 (22%)
239Np 2,4 ] 106,1 (26%) ; 103,7 (21%)

Tableau 6-2 : Radionucléides identifiés dans le spige gamma
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Figure 6-15 : Activités volumiques de I'oxygene 16t du manganése 56 au point de mesure

(en gras) et incertitudes associées & 2en fin)
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Figure 6-16 : Activités volumiques xénon 139 au pai de mesure (en gras) et incertitudes

associées a®(en fin)

Au vu des temps de demi-vie des radioélémentstnisslans les Figure 6-15 et Figure 6-16,
I'activité volumique du manganése 56 est déterminpartir du rendement de détection issu des
deux circuits reposant sur une concentration ideetidans ceux-ci. En effet, avec sa demi-vie
de 2,6 heures, 98% des noyaux de manganese Sianamsr le circuit retour devant la diode

transitent également par le circuit aller au nivdawposte de mesure. Concernant I'oxygene 19
et le xénon 139, le rendement de détection assaciéircuit retour seul est pris en compte

puisqu’avec des demi-vies respectivement de 270esetondes, seul 0,05% et 0,6% des

radionucléides considérés parviennent au niveasirduit aller devant la diode.

6.5.2La rampe de puissance standard avec perte d’éignché
La rampe étudiée ici est une rampe de puissanodasthayant engendré une rupture de gaine.
Le déroulement du début de l'irradiation reste Eiré a celui décrit dans I'étude de la rampe

sans perte d’étanchéité et ne sera donc pas phismment détaillé ici. La Figure 6-17 illustre le
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suivi du taux de comptage total enregistré par AD®durant I'irradiation et au-dela tandis que
les figures Figure 6-18 et Figure 6-19 se focatisem les premiers instants apres la rupture de
gaine. Les premiers signes de perte d’'étanchépérajzsent au niveau du poste de mesure
environ 160 secondes apres avoir atteint la puigsaarrespondant au palier haut avec un taux
de comptage passant de 5000 cps a environ 11 ®@®rcd5 secondes. Un second gain
d’activité, plus intense que le premier, est erate@i7 minutes et 30 secondes plus tard avec un

taux de comptage passant de 19 000 cps & 6°xp&@n 54 secondes.

|ngage

r
rupture \

Taux de comptage (c/s)

1
1 1 1 1 1
0 0 1 2 3 4 5 6 7 8

Temps (s) 5

Figure 6-17 : Taux de comptage total en fonction dtemps. Le pic identifié « 1 » fait

I'objet d’'un zoom en Figure 6-18.
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Figure 6-18 : Taux de comptage total en fonction dtemps (zoom sur l'instant de la

rupture)
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Figure 6-19 : Taux de comptage total en fonction dtemps (zoom sur la zone « 1.2 »)

Les séquences « A » et « B », dans lesquellesérieede trois rebonds de période 23 secondes
se distingue, sont identifiées sur la Figure 6€1&te période est a attribuer au temps nécessaire
a l'eau pour boucler autour du crayon combustibiesain du porte échantillon. L'étude des

cinétiques liées aux différents produits de fisgp@nmet d'émettre des hypothéses concernant

I'origine des variations des taux de comptage aliserCes cinétiques sont abordées plus loin
dans cette section.

Afin de déconnecter la boucle, un certain nombremgages sont nécessaires pour faire chuter
la radioactivité de I'eau contenue dans cette dezrsous des seuils prédéfinis. La Figure 6-20

illustre I'évolution du taux de comptage total lafsine série de trois rincages consécutifs. Les

différents rebonds au sein de ces trois séquermgsasattribuer a des variations brutales de

débit et de pression au sein de la boucle.
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Figure 6-20 : Taux de comptage total en fonction dtemps (zoom sur les ringages)
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Une analyse SINBAD du spectre gamma enregistréasplage temporelle correspondant a la
Figure 6-18 (Figure 6-21) permet d'identifier leslioéléments ayant transité jusqu’au poste de
mesure apres la rupture de gaine. Si les prodigtsivhtion les plus intenses restent détectés
(*%0 et®® Mn), la grande majorité des radionucléides obsesait les gaz rares de fission et les

produits de fission volatiles comme l'illustre lafleau 6-3.
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Figure 6-21 : Spectre gamma enregistré sur la plagemporelle relative a la Figure 6-18

Principales énergies d’émission
Nature Radionucléides T1/2
(keV)
Activation de l'eau :
190 27s 197,1 (96%) ; 1356,8 (50%)
180(n,y)1°0
Activation des alliages en
acier (corrosion) : 56Mn 2,6h 846,8 (99%) ; 1810,7 (27%)
55Mn(n,y)56Mn
85mKr 45h 151,2 (75%) ; 304,9 (14%)
87Kr 1,3h 402,6 (50%)
88Kr 2,8h 2392,1 (35%); 196,3 (26%)
88Rb 17,8 min 1836,1 (22%) ; 898 (15%)
89Kr 3,2 min 221 (20%); 586 (17%)
Produits de fission 89Rb 15,2 min 1031,9 (63%) ; 1248,1 (46%)
90Kr 32s 1118,7 (39%) ; 121,8 (35%)
91Sr 9,7h 555,6 (62%) ; 1024,3 (34%)
99Mo 2,7 140,5 (90%) ; 739,5 (12%)
131] 8 364,5 (81%) ; 637 (7%)
132] 2,3h 667,7 (99%) ; 772,6 (76%)
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133] 209h 529,9 (86%)

134] 52,5 min 847 (95%) ; 884,1 (65%)
134(Cg 2,1a 604,7 (98%) ; 795,9 (85%)
134Te 41,8 min 767,2 (30%); 210,5 (22%)

135] 6,6 h 1260,4(29%) ; 1131,5 (23%)

Produits de fission 135¥e 9,1h 249,8 (90%)
135m¥e 15,3 min 526,6 (81%)

137Cs 30a 661,7 (85%)
137%e 3,8 min 455,5 (31%)

138Cs 33,4 min 1435,9 (76%) ; 462,8 (31%)
138Xe 14,1 min 218,6 (56%) ; 296,5 (22%)
139Xe 40s 218,6 (56%) ; 296,5 (22%)

Tableau 6-3 : Radionucléides identifiés dans le sgiee gamma lors de la rupture de gaine.

L'identification est réalisée sur la plage temporde relative a la Figure 6-18.

Les Figure 6-22 et Figure 6-23 illustrent le suasinporel des taux de comptage dans les pics
d’absorption totale pour différents radionucléideprésentatifs des produits de fission gazeux
(Kr, ¥Xe, *%e) et volatiles 4, *3, *%Cs). Nous préférerons ici discuter de taux de
comptage plutét que d’activités volumiques au pdatmesure en raison de I'inhomogénéité
des concentrations circulant dans les deux cirdiées aux nombreux relachements sur la
période étudiée. En effet, le rendement de détediioposte de mesure précédemment calculé
repose sur I'hypothése d’'une concentration constdahs les deux mini-tubes a la période de
décroissance prét. Il apparait que les deux premiddichements indiqués % felachement » et

« 2" relachement » sur la Figure 6-18 correspondeminéstiement & des rejets de produits de
fission gazeux tandis que la proportion des tauxcolmptage liés aux produits de fission
volatiles augmente par la suite. Ces observatipparaissent semblables a celles présentées

dans les travaux [74]. Plusieurs hypotheses pewdtenavancées :

1) Une perte d’étanchéité apparait lors du palier,hentrainant la dépressurisation lente

des vases d’expansion avec le rejet des gaz denfiagscumulés dans ces derniers.
2) Un deuxieme relachement trés intense apparaitdorsecul de la boucle et de la

diminution de sa puissance. Ce relachement coinemec la modification des

conditions thermohydrauliques de la boucle. Deé@nados peuvent étre envisagés :
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* Une augmentation du débit de sortie des produitisseon sans modification de la

taille de la rupture.
* Une dégradation de la breche entrainant un reléahieptus important.

Comme lors du premier relachement, la contributibes gaz rares de fission domine. Ce rejet

peut étre attribué a un dégonflement majeur dessvdie@xpansion.

3) Au-dela du second relachement, les pics de tawod®tage (« 1.1 », « 1.2 », « 1.3 »
et « 1.4 » sur la Figure 6-18) sont principalememiutables aux produits de fission
volatiles. Ces derniers coincident également awvex mdodifications des conditions
thermohydrauliques de la boucle (Figure 6-19). &etr de volatiles semble
caractéristique d’'une pénétration d’eau a I'intéridu crayon [74]. Une hypothese est
la rétractation du combustible suite a la baisséed®wérature de ce dernier entrainant
un élargissement de I'espace gaine-combustibl@éb@tration d’eau dans le crayon est
alors facilitée, cette quantité d'eau étant parsldte vaporisée au contact du

combustible.
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Figure 6-22 : Taux de comptage enregistré pour diérents produits de fission gazeux et

volatiles
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Figure 6-23 : Taux de comptage enregistré pour diéirents produits de fission gazeux et

volatiles (zoom sur les faibles taux de comptage)

153



Chapitre 6 - Suivi de ruptures de gaines sur l&led$ABELLE 1 par spectrométrie gamma hauts taux d
comptage

6.5.3La rampe de forte puissance avec perte d’étanchéité

Lors de cette rampe de forte puissance avec rugtargaine, le relachement intense des
produits de fission a pu étre observé. La Figudd Giustre le suivi du taux de comptage total
au moment de la rupture de gaine intervenue loi&dgmentation de puissance vers le palier
haut. L'augmentation de ce taux de comptage esalbran passant de 3,0°kps a 3,6 10cps

en deux minutes. Une seconde augmentation brugateheervée environ 250 secondes apres le
premier pic. Le taux de comptage passe alors del@®,@ps a 4,8 10cps en 11 secondes.

Plusieurs hypotheses peuvent étre avancées pdiguexce regain d’activité :
* un élargissement de la breche déja existante,
e une augmentation du relachement pour une taillerélehe constante,
e l'apparition d’'une autre bréche sur le crayon.

Par la suite, 'augmentation du taux de comptageus croissance lente avant de parvenir aux
limites de la chaine ADONIS avec une saturatiomdiren 6 16 cps. En effet, si trés peu

d’évenements enregistrés suffisent & estimer be daucomptage total en raison de I'estimation
fine du temps actif de la chaine ADONIS, plus auéuenement n’est enregistré au-dela de

cette limite en raison d’'un temps mort de la cha@enesure de 100%.
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Figure 6-24 : Evolution du taux de comptage totalmregistré dans les premiers instants

apres la rupture de gaine

Le suivi du taux de comptage total est rendu deveaw possible environ 22 heures plus tard
lorsque l'activité de la boucle a suffisamment dio@, tout en restant extrémement élevé avec
plusieurs millions de coups par secondes, commsti@ sur la Figure 6-25. L'irradiation est

alors terminée et la décroissance de I'activitéladdoucle est observée. Les rebonds notés

« A », « B»et«C »font suite a I'introductioieau neuve dans la boucle.
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Figure 6-25 : Taux de comptage total suite a la répération de la chaine ADONIS

Si le suivi du taux de comptage total reste posséMec tres peu d’événements enregistrés
jusqu'a environ 6 10cps, la construction de spectres et donc I'idieatibn de radioéléments
nécessite un nombre d’évenements enregistrés amr#éd.a construction de spectres jusqu'a
6 10 cps n’est par conséquent pas possible. La Figd@ iBdique les spectres enregistrés en
fonction du taux de comptage lors de la décroissalecl’activité de la boucle. La diminution
des événements enregistrés, la dégradation destadutién ainsi que l'augmentation de

I'empilement sont clairement constatés avec I'augatéon du taux de comptage.
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Figure 6-26 : Spectres acquis en fonction du tauxedcomptage

Cette dégradation étant progressive avec le tawonhptage, il n'est pas aisé de déterminer une
limite absolue a partir de laquelle I'exploitatidas spectres est rendue impossible. Néanmoins,
au vu des spectres observés, de la cinétique rahidelachement et donc de la résolution
temporelle fine souhaitée, on estimera qu'il rgaissible d’'étudier les spectres gamma jusqu’a
un taux de comptage entrant limite de & dfis, correspondant alors & une trentaine de sesond
apres les premiers signes de la rupture de gaimévaau du poste de mesure. Le Tableau 6-4

illustre les radioéléments identifiés durant lesnpiers instants de la rupture de gaine.

155



Chapitre 6 - Suivi de ruptures de gaines sur lzled$SABELLE 1 par spectrométrie gamma hauts tax d

comptage
Nature Radionucléides Tip Principales énergies d’émission
(keV)
85mKr 4,5h 151,2 (75%) ; 304,9 (14%)
87Kr 1,3h 1419,7 (22%)
88Kr 2,8h 2392,1 (35%); 196,3 (26%)
89Kr 3,2 min 221 (20%); 586 (17%)
89Rb 15,2 min 1031,9 (63%) ; 1248,1 (46%)
90Ky 32s 1118,7 (39%) ; 121,8 (35%)
90Rb 2,7 min 831,7 (40%) ; 1060,7 (10%)
131] 8j 364,5 (81%); 637 (7%)
132] 2,3h 667,7 (99%) ; 772,6 (76%)
Produits de fission 133Xe 52j 81 (37%)
133] 209h 529,9 (86%)
134] 52,5 min 847 (95%) ; 884,1 (65%)
135] 6,6 h 1260,4(29%) ; 1131,5 (23%)
135Xe 9,1h 249,8 (90%)
135mXe 15,3 min 526,6 (81%)
137¥e 3,8 min 455,5 (31%)
138Cs 33,4 min 1435,9 (76%) ; 462,8 (31%)
138Xe 14,1 min 258,4 (32%) ; 434,6 (20%)
139Xe 40s 218,6 (56%) ; 296,5 (22%)
140(Cs 1,1 min 602,4 (53%)

Tableau 6-4 : Radioéléments identifiés durant legente premiéres secondes de la rupture

de gaine

Dans ces premiers instants, seuls les produitssdori gazeux et volatiles sont mesurés. La
Figure 6-27 illustre leur activité volumique au piodle mesure dans les premiers instants aprés
le relachement. Ces activités sont déterminéediksant le rendement de détection du circuit
retour uniqguement. En effet, les produits de fissgsus de I'ouverture de la gaine n’'ont pas
encore eu le temps de parvenir au niveau du ciatleit du poste de mesure puisque la période
étudiée n'est que de 30 secondes. Comme pour ta getanchéité sur la rampe standard
précédemment étudiée, le premier relachement estigmlement constitué de gaz rares de

fission d0 & une dépressurisation violente du erayo
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Figure 6-27 : Activités volumiques des produits déission gazeux et volatiles dans les

premiers instants de la rupture de gaine

6.6 Conclusion

Les dernieres irradiations de crayons combustitesda boucle ISABELLE 1 lors des derniers
mois de fonctionnement du réacteur OSIRIS ont sgm& une opportunité afin de tester la
chaine de spectrométrie gamma ADONIS pour le slgviupture de gaine. Le poste de mesure,
installé pendant pres de deux ans sur ISABELLE peamis de suivre de nombreuses
irradiations et d’acquérir un nombre tres impor@atdonnées expérimentales de grande valeur
scientifique. La position de ce poste de mesurdaiboucle, la plus amont possible apres le
crayon combustible, a permis de confronter la aa®DONIS aux conditions les plus

pénalisantes possible en terme de taux de comptatjabondance isotopique.

Le suivi des différentes rampes de puissance stdmda’ayant pas entrainés de perte
d’étanchéité ont conduit a des taux de comptageéndsdjusqu’a 8000 cps en fin de palier haut
dans I'exemple illustré dans ce chapitre). Le sulei radioéléments de périodes courtes,
rapidement a I'équilibre, est un bon traceur dpussance linéique du crayon testé. L’oxygéne
19, produit d’activation de I'eau de la boucle,résgente le principal traceur par son abondance
et sa demi-vie de 27 secondes. Méme en I'absenpertie d’étanchéité, de nombreux produits
de fission ont d’ores et déja été identifiés esamaide la pollution résiduelle de la boucle et du
crayon combustible. Tout comme I'oxygene 19, I'éNimin des concentrations des produits de
fission de demi-vie courte au sein de la boucle é&yalement la puissance de celle-ci. En effet,
les quantités de produits de fission produites simettement liées aux nombres de fissions et

par conséquent a la distance entre la boucleceele d’'OSIRIS.

Parmi toutes les irradiations suivies, deux d’emffes ont entrainé une rupture de gaine. La
premiéere intervient lors d’'une rampe standard opdete d’étanchéité du crayon n’était pas
I'objectif visé par les équipes d’'OSIRIS. Celleagbermis d’exploiter la chaine ADONIS durant

toute I'irradiation et jusqu’a des taux de comptaigel’'ordre de 6 10cps. Cette rupture de
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gaine se caractérise par une succession de regetgratiuits de fission hors du crayon
combustible. Les deux premiers rejets, dont le m@cdrés brutal, sont caractérisés
majoritairement par un relachement des gaz rardsssien sous pression dans le crayon. La
proportion des produits de fission volatiles daas fejets suivants augmente. Ces rejets
coincident avec des modifications thermohydraubquel sein de la boucle et peuvent
s'expliquer par la pénétration d’eau a I'intérigurcrayon. Sa vaporisation suite au contact avec
le combustible entrainerait I'expulsion de produite fission volatiles dans la boucle.
Concernant la rampe de forte puissance, le craypnbustible testé a fait I'objet d’'une
irradiation dans laquelle la puissance linéiquaéapdrtée bien au-dela des limites habituelles
dans le but d’assurer la rupture de gaine. Ceti@éte a permis d’exploiter la chaine ADONIS
jusgu’a ses limites technologiques avec un tauxalaptage total culminant jusqu’a presque
6 1 cps avant saturation. Le suivi des différents a@ldiments relachés dans la boucle est
effectué durant une trentaine de secondes aveaclares des gaz rares de fission majoritaires
dans les débuts du relachement. Malgré les linatésintes, la justesse métrologique des
événements enregistrés est conservée. Les nombreersaines d’acquisition représente donc

des données relativement rares et par conséquaniepses.
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{ CONCLUSION GBNERALE

Les réacteurs de quatriéme génération d'ores ataégtude au sein du Forum International
Génération IV représentent des solutions d’avehiiveure du réchauffement climatique et de la
diminution des ressources en énergie fossile. @etteelle génération, également prometteuse
pour la pérennisation du combustible, la gestiahachets, la sOreté et la non-prolifération, a
été dans un premier temps décrite dans ce manasctitivers des six filiéres explorées. Nous
nous sommes plus particulierement intéressés demfgavaux a la filiere des RNR-Na, filiere
présentant une certaine maturité dans laquellerdade s’est engagée avec la volonté de
construire le prototype de démonstrateur indus&®TRID. Ces travaux de these ciblent plus
particulierement la problématique de détection wures de gaines et le développement de
I'instrumentation dédiée, le fonctionnement en cgewapre étant une exigence forte de la
filiere.

Un état de l'art de l'instrumentation pour la déimt de ruptures de gaines, existant a I'heure
actuelle et notamment déployée sur les réacteugsiRlet Superphénix, est présenté et ses
limitations sont constatées. Les systemes de ddteet de localisation des ruptures de gaines
gaz (DRG gaz et LRG gaz) permettent la mesureletaia spectrométrique, des gaz rares de
fission relachés, suite a la perte d'étanchéitésda ciel de pile ou par dégazage du sodium
primaire. Seuls les produits de fission gazeux samicernés par cette détection, basée sur
I'utilisation de lignes a retard dédiées a la seppion des composantes liées au néon 23 et a
'argon 41, différant par conséquent l'instant @enhesure. Les DRG et LRG sodium sont
dédiées a la mesure des produits de fission émettluneutrons différés (PFEND) relachés
lorsque la rupture évolue vers une phase ouverte @étection effectuée via les blocs DND
met en ceuvre des comptetike. Cette derniére reste principalement dédiéesacatégorie de
produits de fission et seule une mesure globalaraffpossible. De plus, le retour d’expérience

obtenu sur I'exploitation de ces blocs DNMDefayed Neutron Detectipnmontre une
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perturbation du signal neutron utile par la proguctle photoneutrons au sein du polyéthyléne
modérateur. En conclusion, les limitations de ded&'umentation résident principalement dans
le nombre restreint de produits de fission suigfsTableau 2-5 récapitulatif), ainsi que dans les
délais nécessaires a la réalisation de la mesuarse basant sur ce constat, deux axes de travail

ont été définis dans le cadre de ces travaux dethe

Le premier axe concerne I'optimisation des blocsCDpbur la détection de PFEND, afin de
maximiser I'amplitude du signal neutron utile temt diminuant la contribution parasite liée aux
photoneutrons. Les premieres simulations MonteeCadWlCNPX confirment le retour
d’expérience obtenu sur les précédentes instaiatie type RNR-Na, puisque I'intense activité
de sodium 24 produit une quantité non négligeabée photoneutrons par réaction
photonucléaire sur le deutérium présent dans lfojlene modérateur. La piste d’'un poste de
mesure n'utilisant pas de matériau hydrogéné ests aétudiée et le remplacement du
polyéthyléene par le graphite est proposé. En effet,dernier conserve un bon pouvoir
modérateur, tout en présentant un seuil de réaptiotonucléaire supérieur a 2,75 MeV, cette
valeur correspondant a la principale raie gammasérpar le sodium 24. Les simulations
MCNPX indiquent que l'utilisation de graphite commedérateur permettrait ainsi d’atteindre
un meilleur rapport signal sur bruit tout en supyamt la composante des photoneutrons. Une
telle solution apparait par conséquent prometteuse. conception d’'un poste de mesure est
proposée dans cette étude. Des essais ont égalét@anenés dans le but de valider, en partie,
les simulations MCNPX d'un poste de mesure neuttocompteur hélium 3 et utilisant du

carbone comme modérateur.

Le second axe, technologiquement plus ambitiewse @i enrichir le diagnostic de rupture de
gaines par une détection plus large de produitBsd®n ne se limitant pas aux gaz rares de
fission et aux halogénes précurseurs de neutraasdés. L'amélioration de la rapidité du
diagnostic constitue également un enjeu majeurtelBant compte de ces objectifs, la piste
d'une spectrométrie gamma exécutée directementessodium primaire est explorée. Cette
solution technologique n'apparaissait pas envidalggasqu’a présent, en raison des trés hauts
taux de comptage liés a I'activité des produitctiation du sodium. Néanmoins, les progrés
récents de linstrumentation nucléaire, et notammendéveloppement de la chaine de
spectrométrie gamma hauts taux de comptage ADOMISpettent aujourd’hui de reconsidérer
cette faisabilité. Une étude bibliographique suph&noménologie des ruptures de gaine, allant
du comportement des produits de fission au seicothobustible jusqu’a leur relachement dans
le caloporteur en cas douverture de la gaine, menhée afin de cibler les différents
radioéléments d'intérét pour notre étude. Les gaesr de fission ainsi que les produits de
fission volatiles apparaissent prépondérants desiptemiers instants suivant une rupture de
gaine. Une étude Monte-Carlo MCNPX est ensuitéséaldans le cadre de ces travaux, afin de

tester la faisabilité d’'une telle spectrométrie gan Celle-ci implémente la modélisation d’un
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poste de mesure composé d’'un détecteur HPGe erdrdgme capacité accueillant le sodium
issu d’'un prélevement en sortie des assemblagesép@se spectrale de la diode HPGe a
I'importante activité des produits d’activation eghulée en intégrant les caractéristiques de la
chaine ADONIS. Les limites de détection associéespaincipaux produits de fission d'intérét,
i.e.identifiés comme potentiellement présents danpresiiers instants d’'une rupture de gaine,
sont déterminées en tenant compte de la réponstralpedue aux produits d'activation. Les
activités minimales détectables au niveau du penprélevement,e. en sortie d'assemblages,
sont alors calculées. Ces AMD sont comparées atixités volumiques d’'un modéle de
relachement de produits de fission actuellemeneld@pé par les équipes du CEA Cadarache.
Les premieres comparaisons aux relachements iasus perte d'étanchéité de diametre 10 um
au milieu de la colonne fissile d'une aiguille qale du cceur d’ASTRID, rendant compte d’un
dégonflement progressif des vases d'expansionguedit des activités volumiques en sortie
d’assemblage en deca des activités minimales délest calculées. Cependant, il serait
important dans la continuité de cette étude d’'emgas d’autres scénarios de rupture de gaine
avec notamment des ouvertures allant au-dela geril@En effet, si 'on considere un dégazage
plus intense au niveau de la bréche, les activibhsmiques de certains produits de fission en
sortie d’assemblage, tels que le xénon 133 ou menxd35, deviennent compatibles avec les
AMD calculées de I'ordre de 10Bq.m?® L’accord de ce relachement plus intense avec une
taille de breche crédible sera a déterminer. Saisabilité d’'une telle spectrométrie apparait

délicate, la poursuite de I'étude est nécessainadaf statuer de maniére définitive.

Les irradiations de crayons combustible réaliséesl|a boucle ISABELLE 1 du réacteur
OSIRIS sur la période 2014-2015 ont représenté appgortunité unique de tester la
spectrométrie gamma hauts taux de comptage paidétégtion de rupture de gaine. Un poste de
mesure intégrant la chaine ADONIS et un détectdiGél a donc été congu puis installé sur
cette boucle afin de suivre les potentiels relaadram de produits de fission suite a une
ouverture des crayons irradiés. Son implantatigeida en amont possible par rapport au crayon
combustible testé maximise les chances de hautsdiaaomptage, afin d’exploiter entierement
les capacités de la chaine ADONIS. Ces essaisga¢éréent permis de démontrer la nécessité
d’outils adaptés au traitement de spectres comgladant certains directement développés dans
le cadre de cette these. L'apport du code SINBADrppport aux méthodes conventionnelles
pour I'analyse de spectres gamma complexes estnwat démontré au travers d’'une étude.
Trois irradiations sont plus particulierement d&si dans ce document. Le suivi d’'une
irradiation sans perte d’étanchéité nous indiquarésence de trés nombreux produits de fission
imputables a la pollution de la boucle et de langan matiére fissile. Il est alors possible de
suivre I'évolution de la puissance de la boucle lgiguivi temporel de produits de fission de
demi-vie courte arrivant rapidement a I'équilibtees deux autres irradiations détaillées ici

rendent compte toutes les deux d'une rupture deegdia premiére d’entre elle a permis
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I'exploitation de la chaine ADONIS durant toute darée de lirradiation avec un taux de
comptage total incident culminant & 6 Ips. Cette rupture de gaine se caractérise par deu
dégazages successifs du crayon combustible dalgubeieme présente une trés forte intensité.
Les produits de fission relachés sont alors maijoeitnent les gaz rares de fission xénon et
krypton. D’autres relargages, coincidant avec deslifications thermohydrauliques de la
boucle, sont par la suite constatés. Ces derrpus, riches en produits de fission volatiles,
peuvent s’expliquer par une pénétration d’eaurddiieur du crayon ouvert avant d’étre rejetée.
La seconde rupture de gaine s’est avérée d’'unasitéedifficilement prévisible avec un tres
fort relachement de produits de fission. Le suiui tdux de comptage s’est avéré possible
jusqu’a 6 16 cps grace au maintien de la métrologie du tempf @assible avec ADONIS et
malgré le peu d’événements enregistrés. La fonat@gpectrométrie et le suivi des différents
produits de fission ont pu étre réalisés durant eetaine de secondes aprés la rupture de
gaine. Comme la précédente, celle-ci se caract@@eun premier relachement dans le

caloporteur dominé par les gaz rares de fission.

La chaine de spectrométrie gamma ADONIS, couplée catils pour la déconvolution de
spectres denses comme SINBAD et SINBAD 2D, aurg g@rmis de suivre les deux ruptures
de gaines survenues sur la période 2014-2015 suiolmle ISABELLE 1. Ces essais
démontrent ainsi I'aptitude de la chaine ADONISletson approche algorithmique pour cette
application. Si ces derniers ont été réalisés ewliton REP, la faisabilité d’'une spectrométrie
gamma sur le sodium primaire en RNR-Na se pose ptesiers éléments détaillés dans ces
travaux confirment, malgré les performances dénéire ADONIS, la perturbation occasionnée
par l'importante activité des produits d’activatiat plus particulierement du sodium 24.
Néanmoins, peu d'informations sur les activitésfichées dans le sodium dans les premiers
instants d’'une rupture sont disponibles, rendafficilit une comparaison avec les activités
minimales détectables calculées. A I'avenir, d'asitscénarios de ruptures de gaine devront étre
envisageés via le modéle de relachement en dévetmgue notamment pour des breches plus
importantes et des relachements plus brutaux. Dagaux doivent étre engagés sur
I'amélioration des limites de détection en specttyia gamma. En effet, une marge de gain
significatif est envisageable par la mise en ceuweetechniques de réduction du bruit de
diffusion Compton autour de la plateforme ADONISt€ piste de développement sera I'axe
fort des suites de la présente thése. Dans le, figgressais de spectrométrie gamma sur boucle
sodium utilisant une chaine hauts taux de complgequ’ADONIS seraient également d’'une

grande aide pour statuer définitivement sur la af@ilgé de cette spectrométrie.
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Titre
Détection des ruptures de gaines sur RNR-Na patrgpeétrie gamma hauts taux de comptage
Résumé

La problématique de détection de ruptures de gawiasle suivi des produits de fission potentieléarn
relachés dans le sodium primaire, apparait d’'ur@ortance capitale pour les réacteurs de génératioa
type RNR-Na et en particulier pour le futur démaatstur industriel ASTRID. Cette thése vise a prepos
des voies d’améliorations notables de l'instrumiéomanucléaire dédiée a la détection de ces ruptdee
gaines. Une premiére étude relative a I'optimisaga termes de rapport signal sur bruit de I'insguatation
existante, basée sur la détection des neutronslést®elayed Neutron Detectipnest proposée. Le retour
d’expérience ainsi que les simulations Monte-Caidalisées démontrent une perturbation du signal
neutronique utile par les photoneutrons produitssda polyéthylene. Une solution de remplacementele
matériau, basée sur l'utilisation de graphite, eposée et ses performances évaluées via desasionsl
Monte-Carlo et une campagne d’expériences. La skecpiste étudiée, technologiquement plus ambitieuse
concerne l'enrichissement de linstrumentation it via lintroduction d'une méthode innovante,
reposant sur une spectrométrie gamma hauts tacardptage sur le sodium caloporteur. Au-dela d’atgor
une redondance a l'instrumentation actuelle, ulie spectrométrie permettrait d’enrichir le diaghosle
rupture de gaine par une mesure plus complétdustprécoce (plus large gamme de produits de fissio
accessible). Dans un premier temps, une étudeislbilité est menée par simulation Monte-Carlo, laia
modélisation d'un poste de mesure et la simuladieia réponse du détecteur HPGe. Des activitésmales
détectables sont calculées pour les produits defisd’intérét et comparées a des résultats delaiimu de
rejet, suite a un scénario de perte d'étanchéitia dmine. Dans un second temps, la spectroméirama
hauts taux de comptage, basée sur ['utilisatioladehaine de spectrométrie ADONIS développée par le
CEA LIST, a été testée et validée en environnemézit grace a l'installation d’'un poste de mesurela
boucle diirradiation de crayons combustible ISABH.LL du réacteur OSIRIS. Plusieurs campagnes
d’irradiations ont été suivies dans le cadre dedbtse, deux d’entre elles permettant de suivigrocessus

de rupture de gaine a I'aide de cette approche.

Title
Clad failures detection on sodium-cooled fast m@adby high count rate gamma spectroscopy
Abstract

The question of clad failures detection, through ritonitoring of potentially released fission proua the
primary sodium, is of utmost importance for SFRetggeneration IV reactors, and in particular for filere
ASTRID industrial demonstrator. This thesis aimsptopose ways to significantly improve the nuclear
instrumentation dedicated to clad failures detectid first study regarding the signal-to- noisecaif the
existing instrumentation, which is based on Delapedtron Detection (DND), is proposed. The experen
feedback, as well as the Monte Carlo simulatiolm@ws a disturbance of the useful neutron signal by
photoneutrons produced in the polyethylene. A nietezplacement solution based on the use of graji
proposed, and its performances are evaluated byeMdarlo simulations and experiments. The secoad le
followed, technologically more ambitious, consistseenriching the existing instrumentation by intunathg

an innovative method, based on high count rate gaspectroscopy on the primary sodium. In additmn t
bringing redundancy to the current instrumentatisuch a spectroscopy would permit to enrich thel cla
failure diagnosis with an earlier and more complatasure (broader range of accessible fission ptsdu
First, a feasibility study is carried out using MerCarlo simulations, by modeling a measuremertiosta
and simulating the HPGe detector response. Minideéctable activities are calculated for the fissio
products of interest, and compared with resultsmfedmulations of release following a clad failucesario.

In a second stage, high count rate gamma specpgaing the ADONIS spectrometry system developed
by CEA LIST was tested and validated in a real mmrment, by installing a measuring station on the
ISABELLE 1 fuel pin irradiation loop at the OSIRt8actor. Several irradiations have been monitanatis
thesis, two of which allowed to follow a clad faiuprocess using this approach.



