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MEXAMEN DES COMBUSYIBLES IRRADIES SUR LE BANC DE SPECTROMETRIE GAMYA
D'OSIR[S., DETERMINATION DE LA PUISSANCE ET DU TAUX DE COMBUSTION'.

m
-
V=
m
o

D
=
)
t¢

*
—
a
<
full
=3
D
o
(=9
5]
N
(LN
’-
1229
3
1]
o]
“+*
5
0
(o]
=3
o
=
n
t
¥
—
o
&
[N
r-«
g
w
[
i~
159
wn
s
[e
(V2]
)

‘,‘
v
1

de la combustion massique er de 1a pulssance linfaire d'un &l8ment Ir:
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PRESENTATION - PCSITION DU PROBLEME,

A Saclay, nous disposens d'une installation de spectrométrie
gamma dans ls pliscine 4'0SIRIS. Un tel poste de mesure permet l'analy-e
directe, rapide non des*tructive, de tout élément combustible nucléalire
dans la piscine.

Notre objectif est de participer 3 1'élaboration des informations
nécessaires au suivi et au dépouillement d'irradiations de combustibles
destinés aux centrales nucléaires en narticulier :

- sur le plan des performances du combustible : connaltre 1'&vo-
lution du taux de ccmbustion et de la puissance,

- sur le plan de la sécurité : connalitre la tenue du combustible
et de sa gaine.

‘Ces problémes sont permanents ; on doit pouveir les résoudre 3

tout moment. Il s'agit de suivre le rendement, d'évaluer les températurs.

atteintes au coocur du matériau:/de Zéceler les modifications de structur:
Ces donnfes peuzant avoir péur témoins des €lémerts qui réagissent do
fagon spécifique aux conditions imposées.

Si ces éléments existent dans le combustible et s'ils sont
accessibles 3 la mesure, nous saurons répondre aux questions posées.

Or, il se crée, par fission, toute une gamme d'éléments aux
propriétés distinctes, dont la plupart sont caractérisés par des isotope
radicactifs émetteurs gamma : ce rayonnement trés pénétrant et trés
sélectif en énergie se détecte sans intervention de démantélement ni
isolement chim®jue. Emanant directement du combustible, ce moyen de
mesure s'impose de lui-méme. L'interprétation de 1'édvolution de *ou:
produit de fission, sa localisation dans 1l'espace et sa variation dans
le temps constitue un véritage tragage du comportement du combustib_e.

Ainsi, ayant accés d tout moment 3 un grand nombre d'isotope:,

d vie bréve ou longue, issus du combustible lul-meme ou des dispositif-
afférents, nous réalisons d'abord une auscultation qualitative immédia-.

qui permet d'établir un diagnostic trés complet.




Puis, dés 1'instant ol l'nn sait mesurer quantitativement les

P.F. qui sont les paramétres caractéristiques des fissions produites,

on pzut dfterminer le taux de combustion et la puissance de fonctionne-

ment.

I - CONCEPTICN DE L'INSTALLATION,

I.1 - Banc de mesure :

Situé sur une paroi de la piscine 3 3m environ du coeur, le
banc de mesure gamma peut recevoir trés rapidement un combustible en
expérimentation & OSIRIS (il est évidemment possible d'examirer des
¢1léments combustibles de provenance extérieure, crayors de centrale de
puissance, par exemple). L'élément combustible seul, dans sa capsule
ou =3 boucle, est maintenu sur le banc, celui-ci est solidaire d'une
table qui présente 2 degrés de liberté :

. un déplacement vertical entrainé par un mcteur selon un mouvement

continu alterné, avec inversion automatique de <ens aux extrémités.

=1

P

Les cotes et la vitesse (de 0,1 & 1 mm/s) sont adaptées & chaque
expérience j; la position est suivie au 1/1Q0 grace & un disque crante
associé 3 un couple de photodiodes,
. un déplacement horizontal également automatisé.
Le dispositif défile ainsi devant un canal aménagé dans lia
paroi en beton de la piscine. Un collimateur en acier inoxydable y
ouvre 2 fenétres réglables :
. 1'une horizontale, de 25 mm de largeur, d'épaisseur variable de 0 a 4 mr,
. 1'autre verticale, de 5 mm de hauteur, " " " .
Ces variations d'ouverture sont engendrées par un mouvement de
translation longitudinale de coins.

Une post-collimaticn réduit les gamma diffusés par les structure.

du collimateur.

1.2 - Détecteurs :
Ils regoivent le faisceau de gamma issus de 1'4lément de volume

du combustibe délimité par la fenétre de collimation. L
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Le poste classiyue est équipd d'un semicteur Ge-Li, coaxial vral
de 60 cc, d'efficacité relative > 10 %, de résolution 1,8 keV dont le
rapport ric/Compton = 358,

Ce divecteur se trouve d 3 métres de 1'expérience.
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M-us disposens, par ailicurs, d'une diode intr

mances équivalentes ainsi

ac d'ure planar d'efficacité = 0,1 %, montie-
toutes deux dans des cryostats tubulalires immergeables.
Flles peuve:* pénétrer dans le canal pcour s'approcher des élémen-

peu actifs ou méme &tre plongées en piscine pour des explorations "in situ

I.3 - Originalité de la mitheode :

L'exploration du combustible se fait par déplacement relatif
de celui-ci par rapport aux détecteurs.

Notre objectif est de raliser avec certitude un diagnostic
complet. Pour 1'itteindre, plutdt que des positionnements discontinus
donnant lieu & une succession de pointés &chelonnés dans le temps et
dans l'espace, nous avons choisi un déplacement continu du combustible.

Cela revient 3 remplacer un découpage spatial matérialisé en

mesures distinctes, par un découpage temporel.

- Ce procédé permet d'obtenir la localisation géographique des
fissions sans inhomogénéité, sans omission ni chevauchement possible
et, dans la méme mesure, l'intégrale des fissicns produites dans le

combustible, avec une sécurité absolue.

- Par ailleurs, dans le cas des vies bréves, cette méthode évite
de courir le risque d'effectuer la meusre des derniers points aprés
disparition des isotopes, si la mesure des premiers points a &té trop
longue. I1 suffit de balayer rapidement le combustible, chaque zone
commencera d'@tre explorée tot. La vite est choisie selen la périocde
des isotopes intéressants ; le nombre de cycles régiera la précision
statistigue du zomptage.

- Lors de la comparaison des acrivités relatives aux différento.
cotes, rnus nous affranchissons des corrections de décroissance délicars .
le rapport des activités sommées 3 chaque extrémité est indépendant du
nombre de zycles effectuds 3 118 seulement d la durde du 1/2 cycle et X

la période du P.F., on calcule Activizé haut/Activicé bas = ch A t. e

Les difffrentes zones sont donc direcrement comparables.

S
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T.4 - acquisition des informaticns

. - ”, - -,
En sortie de chaine électronique, Jes données sont stockées
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m4tions en zones conséceutives.

tout en réalis

la table et la répartiirt

socié i un MITRA 15 et 2 périphériques d bande

Cela revient 3 décourer fictivement la longueur L

er 2AL zones correspondant & la résolution choiszie pour 1'=xpérie.uce. Apra-
la durée relative au stockage sur une zone, le stockage

l'autre moitié de la mémoire pendant que le ler spectre est transféré

bands magrétique ... Aprés Inversion, lorsque la mesure
sée devant le collimateur, le calculateur ajoutera canal par canal le

veau spectre aux valeurs obtenues aux passages précédents et stockera le

’

limite due 3 la saturation des mémoires.

UJ

I - INTERPRE%ATION DES DONNEES,

II.1 - Dépouillemant des spectres gamma

résultat sur le 2éme péripnérique i bande magnétique. Il n'y a ainsi aucuns

programme JONQUES

Le rériphérique du MITRA livre des bandes magnétigues compatibies
avec 1'IBM 36)/91 de la C.I.S.I., qui leur applique les traitements de

choix., Les spectres Y sont dépouillés par le programme JONQUES, &difié

M. PANIGSET.

Aprés localisation des photopics,

identifiés et dosés (les pics gaussiens,

sur

localisés par calcul des dérivées secondes lissées).

Nous avons adapté le programme 3 notre

-

directement les répartiticns d'activité,

T11.2 - Surveillance du comportement du

combustible o

Les prof.ls de répartition des différents P.F. donnent des ron-
seignements immédiats précieux aux mérallurgist

tement la fagon dent réagit le combustibie et

semble du fonciionnenent
ant une acquisition
ion des
& examiner
est commuté sur

zon2 AL sera repas-

les isotopes émetteurs sont

fornd continu lindaire, scn:

installation et obtencnz:

e3, qui interprétent diren-

son environnement
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Mous avarns regroup?, sur une méme planche, les répartitions 4
o
B!

axiales des isctopes d'un combustible qui a atteint des températures

particulifrement flevées. On chserve au niveau du combustible :

. . . . 137 . -
- Migration do corsains PUP. ( 05 que l'on trouve en périph -
ris or accumald aux ext Zs. Il a d'ailleurs quittd le combustible o

. . 103 106 P .
Farmaticon de lingets ( Ru, Ru, préférentiellement Zans iu

cheminée centrale et aux extrémités).
Les affinités chiniques et leur évolution en fonction du temps

témoignent des températures atteintes.

- Restructuration des matiéres fissiles, densification, formution
de trous, fractures, fusion.

9: - ”, [ ”» rd -’ L3
Le ~“Zr trés réfractaire, est généralement 1ié au combus:ibl=.

- Indications sur les probabilités de corrozion (la fission de-s

oxydes libdre de 1'oxygéne). Il peut notamment se former un iodure de

césium, corrosif des gaines, dont 1'accumulation locale permet de prévoir

ce risque.

- Rupture de gaine, avec fixatior de P.F. volatils, jodes, ...

L'examen débordant le combustible et explorant toute la boucle
d'irradiation permet de dresser un bilan complet : atondance dans le
fluide caloporteur, fixation sur les structures, fuite de P.F, volarilc

LY .

. 2 [ . » . ~
Ju gazeux, premiers témoins des incidents, qui sont souvent a vie br<ve.
[ 2

Ces renseignements peuvent @etre complétés par des mesures réalisées 3

1'aide des diocdes tubulaires.

I1.3 - Valeur absolue de l'activité :

- Le programme JONQUES donne le nombre de coups N__ correspondar*

PF

v

1'aire du photopiz.

- L'intensité I du rayonnement gamma concerné permet de connallr-
le rombre de désintégrations regues de 1l'isotope émetteur. .
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- Pour relier les &événements regus par le détecteur aux événe-
b 1
ments émis par la source mesurée, cn d8termine la valeur absolue de

1'efficacité de détection en mesurant dans les mémes conditions (géoméiri.,

cuverture de collimateur, chaine de mesure et d'expleoitation) une sourc:
. B0 ;
étalonnd= de " Co. E

s

- La transmission des gamma est comparable entre sour.e et exp’- 4

rience, aprés correction o d'autoattéunation dans le combustible et a:té-
nuation dans les structures i le programme MERCURE 1V intdgre des noyaux

ponctuels d'atténuation en .ligne droite par un MONTE-CARLO tridimensionnel.

Nous appliaucns ce code 3 l'énergie de 1'étalon, et déterminc:.

ainsi 1'efficacité absclue & 1,33 MeV.

- La fonction réponse du détecteur en foncticr de 1'énergie se
détermine expérimentalement par la mesure d'un P.F. qui est présent au
sein méme du combustihle, qui émet un nombre important de raies y, d'i:n-
tensités élevées et bien connues, couvrant un large domaine spectrél,
encadrant 1'étalon et les P.F. intéressants.

Le 1100L

-~
a, généralement abondant (rerdement de fission élevé

et période courte), convient chaque fois que son profil vérifie une rlpar-

]
£
R
i
4
i

ition similaire & 1'isotope dosé, donc une distribution équivalente 3

L

t
1'intérieur du combustible.

Nous obtenons, voir planche, une courbe qui représente i la
fois la variation d'atténuat ~n et 1'évolution du rendement de détecticn,

€D fonction de 1l'énergie. Nous lisons la relation € entre 1'énergie con-

cernée et 1,33 MeV.

S

Cette procédure élimine 1l'introduction de coefficients théo-
riques incertains.

Aprés normalisation des volumes étalon-source, les mesurez

donnent lieu aux activités "
A 1
- Co
AN T ¢

-



II.4 - Détermination des taux de comoustion :

11 s'agit de 1'énergie totale qui a été fournie, pour 1 tcnne

de combustible. S'il existe un P.F. qui représente !'intégrale des firsinr

produltes au cours de ila vie du combustible, sa simple mesure donne aoco -

ssions, ot connaissant 1'énergie libérée par f{ission, cn

e

au nonbre de f
en déduira le taux de combustion.

Le 137Cs a unc demie-vie d'environ 30 ans, ce qui rend négli-
geables les pertes par décrcissance. Son rendement de fission est relati-

vement élevé ( = 6,5 %) et 'est prcche pour différents isotopes fissiles.

r

Son énergie Y est encore suffisamment élevée pour qu'il traverse le com- =

bustible et pour que son rhotopic émerge du spectre gamma (un temps e
refroidissement est nécessaire, d'autant plus grand que le taux d'irra-

diation est faible, ceci afin de faciliter le dépouilliement des spectrez,

13

en laissant décroitre les isotopes.d vie bréve, notamment
raie voisine risque d'interférer).

Le défilement continu et le dépouillement de la sommatjc:.
des spectres permettent de chiffrer 1l'activité totale, comme il a é&té
dit précédemment. A partir de celle-ci. on connait le nombre d'atomes,
puis le nombre de fissions. Le coefficient de conversion énergie/fis:icn
permet d'obtenir 1'énergie qu'il suffit de normaiiser 3 1 tonne.

T= A dps/cc . MWJ/t

«C o

1 1
- >

>|

Remargues':

1°) Cette premiére approche est valable si le P.F. choisi
est effectivement représentatif de la totzlité -es fissions. I1 faut
s'assurer que le comportement ne perturbe pas les résultats. Le Cs a
une trés forte tendance a la migration (accumulations importantes zux
extrémités de 1'élément), et notre défilement continu assure la mesure
valable de ce qui concerne le combustible. Mais la diffusion, la vola-
tilité de cet &1lément risquent d'sntrainer un dégagement hors combusri-
ble de ce P.F'. En ce cas, le bilan de la Zitection est incomplet dar: i
seul combustible et nécessite 1'exploration des structures,

Nous confirmons généralement les résultats par la mesure

95 P .
d'autres P.F. ("7Zr refractaire) comme nous le verrons plus loin.

21 dont une --

1ida

hind S ai
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2) dans le cas d'irradiaticn de durée plus faible,

(1 << 10 000 MWj/t), on peut évidemment choisir d'autres P.F.

IT.% - D3rermination 1= la puissance 3

11.5.1 - Euiﬂ<9nce moyanne fournie :

Depuis l'origire de 1'irradiation, la puissance - ou 1'éne.pi-

ke

libérfe par unité de temps - done les fissions créées, donnent naissance
des isotopes qui s'accumulent par formation et décroissent par radio-
activité ou filiations. '
Connaissant le calendrier des irradiations, et ies importarce:
relatives des paliers de foncticnnement enregistréds, on paut calculer
les activités des différents produits de fission a un instant quelcongue.
Le programme PICFEE effectue ce travail. Il intdgre les
évolutions des activités au cours Jdu temps, & partir de la contribution "“.§
élémentaire de chaque nuclide fissile. A
Parallélement, l'activité des P.F. est mesurée, comme ppréc’-

demment. Le rapport entre valeurs mesurées et valeurs calculées des ac-

tivités des produits de fission fixe le niveau de puissance réelle. .

¢

A ,
mesuree . z
———— dps/cm x puissance entrée = puisszance réelle W/ cnm

A Ll
calculeée
Le défilement continu donne la distribution de la puissance le
long de 1'élément. La sommation donne la puissance moyenne.
, Le choix des P.F., utilisés dépend des conditions de fonctionne-
ment et du temps de refroidissement.

9SZr, 1OsRu conviennent dans la plupart des cas. -’i

I1.5.2 - Comparaiscn de rn"uljgz: :
Nous avons comparé nos résultats a ceux obtenus par d'autres
méthodes, sur une méme expérience :
bilan thermique : b 770 MWJ/t

Code APQLLO/cclliectrons @ 4 250 "

options isotropiques : L 3go "
gammamétrie : 4 300 ¢
(hant
R o

»ogrvy
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1I.5.3 - ditermination de_la pulssance instantanfe :

La puissance est &veolutive. A un instant quelconque, en cours
d¢ vie.du combustible, e€lle est 1ide au nembre d'atomes fissiles restant
1 ce mement. Cr, les PUF. & vie courte (gQuelgues heures) sont dirccteme::
représentatifs de ces noyaux fissiles restants.

Si 1'on laisse refroidir un combustible et que l'on procéde 2
une brdve riirradiacion, la répartition d'activité est ccnforme a la
distributicon des atomes restants et la mesure des P.F. 3 vie bréve
deune accés @ la puissance finale.

Géréralement, nous utilisons 13“1, 52 mn, 88U keV (68 % ¥ )

e, 2,7 h, 1384 keV (90 % % )

Les rendements de fissions de ce dernier sont trés différents

229

5 P . .
pour 23 U et Py (5,9 % et 3 %) et favorisent la détermination de la

répartition des fissions~F5 et Fy :

! Alay @ 9y Fg + By By
! ' g
| Agp = o Fg+ By Fg i

Les coefficients a et P tiennent compte des rendements de fissions, de:
durées d'irradiation et de refroidissement. Ils sont calculés 3 1'aide
du programme PICFEE 3 partir du diagramme de puissance.

Les activités Algy 2t Ag, sont dérerminées expérimentalemec:nt.

*0On calcule le rapport

By Ay '
Fs By Ay, e :
Fg - ?_2' . A13u mes = "(']-l'

Y 2

ainsi que 12 puissance comme il a été expliqué précédemment.

I11.6 -~ Contiauité des rdsultats

Puissance et énergie ne sont pas indipendantes.

, . . <
La valeur de la combustion massique T est liée 3 1a puissance par la

o iy




R LSS

durfe de 1'irradiation i
_ Pxt
L =
M
Corme nous l'aviens niéressant de sécurizor
les résultats de taux de combustion par tion d'un P.F. de ccmpor-
tement roprisentarif du cembustible (Zr) en tenant compte des décroizsance ’

(par le prepramme pulssance PICTEE).

Cette relation laisse toute liberté de choix de 1'isorope &
optimiser sur le spectre Y, ‘selon les conditions d'irradiation et de re-
froidissement, sclon que 1'cn s'intéresse 3 la totalité de 1'irradiation
ou d un moment particulier, au nombre d'atomes brilés ou au nombre d'iror:

fissilesz restants.

CONCLUSION.

'irstallation de spectrométrie gamma d'OSIRIS permet un bilan

de mesures qualitatives et quantitatives complet.

Particuliérement congu poup le suivi des expériences irradiZ.-.
d OSIRIS, le banc y est 1imité 3 supporter 500 kg et i explorer une lon- i
gueur de 1,20 m. Mais ces contrdles peuvent concerner des éléments pro-
venant de l'extérieur, des réacteurs de puissance. Des aménagements scnt
réalisables pour s'adapter & des problémes différents.
L'intérét de ces mesures, non destructives, souples d'emploi,
rapides & mettre en oeuvre, polyvalentes, est d'intervenir en cours de v7-
des combustibles. Il est aisé de suivre la distribution des produits de
fissions "marqueurs" dans l'espace et 1'évolution dans le temps, donc d=
surveiller le combustible, de contrdler la tenue de la gaine, de repérer
la contamination des circuits, d'2tablir un diagnostic complet, de perm=--
tre 3 tout mument d'intervenir sur le cours de l'irradiation.
Quantitativement, la détermination des comtustions massique:
et puissances linéaires est obtenue avec une précision satizfaisante
pour le suivi, bien que les conditions de mesure scient moins conforta-
bles car moins conventionnelles que celles des méthodes destructives,

sans doute pius précises pour le résultat final. Mais nous avons par zontre*
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une, sécurité absolue, liée 3 la conception de défilement continu, qui
allége 1l'irterprétation et recueille la totalité des informations.
L'installation se révile adaptée aux exigences actuelles en

L)

matiére de sécurité des réacteurs et d'économie de combustible. Elle a

o)

ermis de nombreux examens et fourni des renseignements précieux sur

des dispositvifs divers, échantillonnant les différents types de com- %
bustibles des différentes filiéres. :
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