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APPLICATION DE LA REACTION *’Nb (n,n') *’™n

A LA DOSIMEVWRIE DES IRRADJATIONS DE MATERIAUX

R. LLORET ( C.E.N./GRENOBLE)

RESUME :
La dosimétrie des irradiations de matériaux de structure fait largement
appel 3 la technique des détecteurs par activation. Parmi ceux—ci, la

résction *’Nb (n, n') *'™Nb est la mieux adaptée 3 cet usage.

Dans ce rapport, on rassemble les &léments de ce choix : haut point de

fusion et bonne compatibilité du métal avec les milieux usuels, longue
période 2t surtout section efficace 3 bas seuil cowparable aux sections
de création de défauts. ‘

On décrit ézalement les solutions qui ont &té retenues pour son utilisa-
tion pratique et courante. Le matériau est du niobium métallique laminé,
de haute pureté, irradié nu ou sous diverses gaiuel.' Le comptage de
1'sctivité de la raie X K, Nb est effectué au moyen d'une diode Si-Li

& préamplificateur refroidi, suivi de 1'analyse du spectre X complexe.
Les corrections sont faibles,
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APPLICATION OF THE?’Nb (n,n')**™Nb REACTION TO THE DOSIMETRY
" OF THE TESTING MATERIALS IRRADIATIONS

R. LLORET (C.E.N./GRENOBLE)

ABSTRACT :

Activation detectors technique is very widely used in dosimetry of
testing materia s irradiations, In this scope, one of them, the

% (n,n') ™ reaction is the most suitable,

In this paper, the motives of this choice are summarized : high melting
point and good compatibility of the metal with usual environments, long
half-life and mainly lov threshold cross-section, wich is comparable

with radiation damage cross-sections.

In order to use it in a commom and pratical way, the selected solutions
sre : the material is rolled metallic high purity niobium, wich can be
irradiated bare or under various jackets ; the X ray K, W activity
is measured vith a 8i-Li detector (cooled preamp.) by the analyse of
the complex X rays spectrum. Corrections are weak.
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APPLICATION DE LA REACTION *’Nb (n,n") '™

A LA DOSIMETRIE DES IRRADIATIONS DE MATERIAUX

R s v R S 5 40

R. LLORET

INTRODUCTION ' 5

Dans toute irradiation d'essai de matériau, on s'attache 2 carac-

tériser l'irradiation par la mesure de la fluence 1a plus adaptée.
Pour ce faire, 1a technique des dftecteurs par activatioa est uti-
lis€e depuis longtemps. Le choix des réactions est assezr varié et
a &té largement exploré. Nous nous occupons dans cette communica-

tion de 1a réaction *’Nb (n,n') **®Nb, qui a &té utilisée au C.E.N.
de GRENOBLE depuis plusieurs snnées.

choix et on donne 1'essentiel de la technique employée, en souli-

On rappelle les motifs de ce

gnant les points marquants que 1'expérience de plusieurs centaines

de mesures effectufes 2 ce jour nous a fournis.

QUALITES DE LA REACTION ?’Nb (n,n') *Byp

Elles ont Eté signalées par plusieurs auteurs [ 1] [ 2] [ 3]).

Ce qui est essentiel ici est 1a combinaison de deux caractéristiques
intéressantes : la longue période du produit formé et le bas seuil
de 1a section efficace.

PERIODE : La valeurs publifes sont dispersées. Pour ne retenir
que les plus récentes, on trouve 13,6 a. [ 4] et
1n,6a. [ 21.
correctement les activités patasites,
évalustion [ 5 ) sur un &chantillon asser pur (Activité initiale en
10274 de période 115 §. 5 0,5%) qui a fourni, svant correction

16,8 2., apris correction 19,1 a,

Les &carts proviennent de la difficulté de corriger
Nous avons fait une premidre

o’-o/-oo.
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Mzis la correction a &té surévalufe. Des mesures sont en cours.
Quoiqu’il en soit, cette période est parmi les plus longues des
réactions A seuil. Elle permet de lancer des mesures de surveil-
lance de longue durée (jvsqu'da 15 a.) sur des réacteurs protcty—

pes par exeople.

SECTION EFFICACE : Une évaluation expérimentale de 1la section effi-~
cace a 6té réalisée par HEGEDUS [ 2] . Sa forme

n'est pas significativement différente de celle de '*’Rh(n,n')!°*CRh.

C'est 12 que 1'avantage du niobium apparait clairement. En effet,
quelle que soit 1'excellence des moyens de calcul mis en oeuvre
pour interpréter unme irradiation, il parait préférable d'utiliser
une section efficace dont la forme s'éloigne le moins de celle du

phénoméne qu'on étudie. A cet égard, 128 Figures | et 2 sont probantes.

Ls valeur intégrale de la section sous vu spectre de coeur de pile
3 eau légére a 6té éEvaluée par rapport 3 celle de S'Ni(n,p). Avec

0,122 & 0,026 rayonnement X, produit par désintégration, on a trouvé

K

= )02 £ 30 mb & partir de Efui = 10} £ 5 mdb.,

Cette valeur est en trds bon accord avec [ 2] :

= 97 £ 35 mb & partir de = 595 2 150 mb.

I¢mn
La majeure partie de 1'erreur attribuée 3 cette section provient de
1a connaissance du coefficient relatif de conversion. Ce fait n'a
sucune conséquence dans les applications pratiques, car la longue
période permet de conserver des &talons de fluence.

L'usage a confirmé d'sutres avantages attendus, notamment 1'excel-
lente tenue mécanique et chimique du wétal mincé employé, dans les
conditions de manipulation de routine et d'irradiation courantes
(milieux eau, NaK, gaz neutres), sans boftier ni filtre.
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Comme 2 mg (12 mm?) suffisent pour mesurer quelque 10'*n/en?, on

voit que 1'on dispose d'un détecteur vraiment commode et ponctuel,

Enfin, le haut point de fusion du métal (2468°C) permet d'envisager

des mesures 3 haute température, & condition d'éviter 1'oxygéne,

MISE EN OEUVRE DE LA REACTION *’Mb (n,n')

Le Tableau I regroupe les caractéristiques des réactions rencontrées
lors de 1'irradiation de niobium, Le rayonnement X émergent est
mesuré, Pour limiter les corrections d'autoprotection, de 1'ordre
de 0,7% par micron, on utilise du métal laminé de 20 microns d'épais-

seur, et on mesure sous incidence mormale.

Le matériau de départ est trds pur, avec moins de 5 ppm de Ta. Les
spectres Y obtenus 2 différents temps de refroidissement sont repré-
sentés Fig. 3. Corrélativement, les spectres X pr&sentent, Fig. 4,
jusqu'd un temps de désactivation de 1'ordre de 3 mois, les raies
du Zr, tandis qu'aprés 1'intégration d'une forte fluence de neutrons
thermiques, les raies du Mo sont observées, décroissant avec la pé-
riode du b (35 j.)

Le comptage est fait au moyen d'une diode Si (Li) de 50 mm®?, 2 préampli
refroidi, de résolution typique 260 eV. Le multiplet est anslysé
par le programme DASPEGA [ 6 ], ce qui permet de fournir le résul-
tat moins d'un mois aprds 1a fin d'une irradiation de 10?’n/cm?,

Pour ce faire, la surface de la raie !u est comparfe, aprés correc--
tions, 2 celle d'étalons de fluence obtenus 2 partir de **Ni(n,p)

dans ~ 10'°n/cm?.

D'excellents recoupements & 10?' n/.m? cat €té npérés, en utilisant
¢3¢y (n,0) comme moniteur.
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En outre, on a exploré quelques spectres typiques du coeur et
du réflecteur du réacteur piscine SILOE : avec une bonne appro-
ximation, 1'activité Ka est trouvée proportionnelle au flux me-

suré par 1135112 (o,n").

Les corrections 2 apporter 2 1a surface de la raie Kﬁ peuvent
provenir - on le voit 3 1’examen du Tableas I - de plusieurs fac-
teurs, Si la conscmmstion de la population 93 m par le flux ther-
mique existe, nous n'en possédons pas de données. Deux évaluations
de cet effet sont en cours 3 GRENOBLE, dans 2.10'*n/cm?s. (SILOE)
et 1,2,10'% n/cm’s. (R.H.F, - I.L,L.)

Par contre, les corrections de fluorescence dans la source, dues

2 ¥5ib, ''Nb et '*2Ta sont souvent nécessaires, Elles dépendent
de la géométrie du metériau et sont Evaluées de manilre semi-empi-
rique 3 partir de leurs activités absolues au moment de la mesure
en X. La principale est due 3 'SNb, et une valeur supérieure i 1037

n'a été qu'exceptionnellement rencontcée.

Enfin, 1la correction due 2 1921, g'atténue lorsqu'on s'éléve dans
1'ordre de grandeur des flux thermiques, grice 3 la trds forte sec-
tion efficace de ce noyau (27000 b). Ainsi, 2 10'* n/cm?s. par
exemple, sa période apparente en cours d'irradiation passe de 115 j.
2 4,5 j. Cette remarque doit permettre d'envisager 1'emploi de
niobium moins pur (jusqu'a 100 ppm de Ta), donc moins rare.

CORCLUSION

La réaction *’Nb (n, n') paraft bien adaptée 2 1a dosimétrie des
fluences rapides et a une place de choix dans les problimes Eévoqui's
ici. 8'i1 subsiste encore des difficultés, matérielles sur 1'appro--
vionnement du matériau, et théoriques sur les données, nous pensons
qu'elles seront résolues bientdt. Enfin, 1'expérience acquise 2 la
solution des problidmes posés par cette mise en ceuvre a renforcé
notre confiance.
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Résctions simplififes aysnt lieu dans un Schantillon de Niobium

Section

Période du

———

Type de désintégration

Rayonnement csracté~

I
Sens de 1'effet sur

efficace corps formé ristique observé 1'activicé X
™% (n,n" )N N g ~97133 abl2l}  11,420,9a( | Transition 2 29,2 kev | x W
) totalement convertie Ka 16,58 Kg=18,65 keV
=102 £30 Elcctrt.mn de conversion
"®*2(n,p)Zc*’ Og ~ 1,8 mb ~ 10% & Transicion B 2 25X vers - id - Azcroissement
niveau Nb''m
Y (n,20) 00 Op ~ 1,4 mb 10,2 j. Capture &lectronique Y 900 et 930 keV
puis y vers niveau X Zr
Ka = 15,75 Kg =17,69 keV
2@ |o =116 ~ 2,10 a |8~y vers Mo* y 700 et 870 keV Consommstion dc
Io 14 b non convertis diminution
eff *
%* % (n,y) ? - id -
[ ]
B (n,y)Nnn ? accroi ssement
W,y )M b =15 9 = Transition ¥ en 1Y sccroissement mais
° l 84 h. partie convertie courte période
95 8=~y vers Mo*? Y 768 keV
3s convertie "l"' 2.10-* X Mo
l i Ko *17,45
Kg = 19,65
Ta'* (n 2lag =19 8 - nombreux Yy X W sccroissement mais
¢ .T)'N‘ !°~n°° b 1ns j. fortement convertis Y Ta't? néglipgecable s le

fiux thermique est

ort.
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