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1 - INTRODUCTION

Trois eiguilles carbure & joint sodium ont été irradiées dans le réac-
teur thermigue frangais 0SIRIS & une puissance linéaire nominale de 300W/cm,
3 des taux de combustion variant de 4 a 13 at %. Le but initial da ces expé-
riences était 1’estimation de 1’activiti relachée dens le cedre du ccncept
d’'eiguille carbure ouverte, qui semblait tris prometteur il y a juelgues an-
nées., Cette étude qui a donné liesu & la mise au point d’un module d’enalyss
de gaz assez complet, a permis ’obtention Zz rfsvltats dont le ginfralits
dépasse l’objecﬁif restreint fixé au dipart, en appertant de nouvelles lu-
miéres - mais aussi en pozant de nouvelles guestions - sur le comportement

dee gaz sortant d’'un €lément combustible cerbure & joint scdium,

METHODES EXPERIMENTALES

N
?

2.1 - Les capsules d'irradiaticn

Le figure 1 montre les deux types descapsules utilisées, différent
par le trajet imposé aux gaz sortent du ccmbustible. Les expériences 1 et
3 ont été effectuies dans une capsule standard dans laguelle le jcint
sodium et le sodium du thermosiphon ne s2 mélangznt pes. Les gaz ge fission
rel8chés travercent donc une faible guantits de soudium avant d'2tre calayée

par un jet continu d’hélium 3 débit régulé et dirigés vers 1'installation

d’analy.e des gaz,

L'aiguille 2 & Até irradiée dans une capsule d'un type différent ;

au but recherché s’sjoutait en effet 1'étucde e la faisabilité d'un joint

sodium en pile, & partir du sodium de 13 capzule 5 un enregistrement de la
température centirale du combustible devait cermettre le contrfle de 1'opére-
tion 5 le thermocouple n’ayant pas foncticrnZ, cette aiguille o surtout

servi & tester les appareilleges et & ma2tirz =2u point les métheZes d'analyse
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de gaz 3 de ce fait et & cause du trejet complexe des gaz de fission dans
le sodium de !'aiguille, puis dans celui de la capsule, il ne faudra atten-
dre de cette irradiation ni des résultats complets, ni des comparaisons di-

rectes avec les deux autres { 1 et 3 ).

2.2 - Les conditionz d'irradiation

Les trois expériences ont des paramétres semblables ; les colonres
fissiles ont une géométrie standard : 220 mm de longueur, environ 6 mm de
diamétre ; le joint sodium a initialement une épaisseur de 0,4 mm. La puis-
sance linéaire - nominalement S00 W/cm ~ peut &tre modifiée par déplacement
de 1a capsule. Une évaluation précise de cette puissance peut 2tre effectuée
a partir des mesures de flux neutronigue d’un collectron assccié & la cap-
sule. La thermique du combustible est déterminéc d'une part par la puissance,
d'autre part par le contr8le de la composition d’'une lame de gaz sé&parant le
thermosiphon de 1la piscine du réacteur ; le contrdle du bon fonctionnement
thermique est assuré par un ceriain nombre de thermocoupleé placés a diffs-

rents endroits de la capsule.

Les expériences 1 et 2 ont atteint des taux de combustion respec-
tifs de 4 at % et de 13 at % : 1l'expérience 3 , tcujours en pile, a at-
teint 3 ce jour 7 at % de taux de combustion, mais nous comptons la poursui-

vre aussi loin gue possible.

2.3 - L'installation d'analyse des gaz (figure 2)

Le mélange formé par 1'hélium et les gaz de fission reldchés par le
combustible passz tout d’abord devant un compteur proportionnel dont
le signal de sortie, enregistré en ccntinu, est 3 chaque instant proportion-
nel & son activité. L'information étant globale (tous nuclides réunis) il
n’'est pas possible de remcnter de cette seule mesure 3 une information quan-
titetive 3ur le débit Volumique des gaz considérés. L'information qualitative

obtenue s'avérera néanmoins de la plus grande utilité,

Les gaz peuvent ensuite &tre dirigés vers 1'un ou l'autre des deux
modules d'snalyse suivant :

- un spectrométre gamma formé d'un cristal Ge-Li couplé & un analyseur
multicanaux et 3 une unité de traitement de 1’'information, permettant une
mesure, nuclide par nuclide, de 1'activité du contenu d'un réservoir de

10 cm3 s la mesure peut &tre effectuée en balayage, ce qui est le cas le plus
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| ’ fréquent, ou, réservoir isolé, en dézroissance, cette derniére méthode s'avé-
ront parfois utile pour éliminer les signoux parasites dus & une impureté
de trés courte période, le Neza. ou encore dans le cas d'un trés fort niveas
de débit d'activitd ; il existe égelement une possibilité de réduire le
signal par dilution des gaz dans de 1'hélium en différentes proportions au
moyen d'un systéme de réservoirs et de canalisations schématisé dans la

partie droite de la figure 2.

- un systéme de pikge froid destiné a stocker les gaz stables qui
seront analvsés ultérieurement par chromatographie ; le niveau relativement
bas du rel8chement nécessite des temps de stockage compris entre quelques

heures et un cycle complet du réacteur (20 jours).

Dans la configuration actuelle de l'installatian, ces deux modules
ne peuvent &tre mis en service simultanément sur la méme expérience -
autrement dit il n’est pas possible de faire simultanément des analyses

quantitatives des gez stables et des gaz radioactifs.

3 ~ RESULTATS
3,1 - Généralités

vitesse de procduction des gaz stables : la vitesse de praoduction

de 1’ensemble des xénons et des kryptons stables correspond, pour lfensemble
de 1'eiguille fonctionnant dans les conditions nominales, & 500 nm3 TPN par

jour soit 1,5 x 1014 atomes /s.

Vvitesse de production des gaz radicactifs : le tableav 1 donne pour

les nuclides les plus importants la constantz radicactive M la période T, et
le vitesse de production en at / s pour l’ensemble de la colonne fissile ;

seuls Xe133, Xe133m. X8135. Xe135m

cnt des précurseurs 3 durée de vie ncn
négligeable, et par suite un comportement différent des sutres considérés
en premidre approximation comme produits directement per fissior.. Tous les

133n s
possédent des raies Y ayant un niveauy

nuclides du tebleau 1 exceptéd Xe
suffisant pour permettre des mesures quantitatives précises au compteur Ce-

ti.
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Paramétres exprimant le relachement

les quantités de nuclide 1

Si on appelle respectivement Bi et Ri

produits et reldchés par seconde, on s'intéressera suivant le cas & 1'un ou
:, ]1'autre des deux paramétres suivants :

- pour les gaz radioactifs : g% {vitesse de reldchement normalisée)
le Ri étant évalué au niveau des gaz sortant du sodium.

- pour les gaz stables : F (fraction relachée) définie par
F = _X_R‘Ldi les I étant effectués sur l’ensemble des nuclides

zBJdt stables.

Spécialisation des expériences

| Les irradiations 7 ¢t .3 étant en tous points identiques, aprés véri-
i fication sur un cycle de réacteur de la cohérence des résultats comparés des
deux expériences, nous avons spécialisé 1 dans 1'&tude du reldchement %%
en fonction de Ai pour les gaz instables et 3 dans 1'étude de la fraction
£ des gaz stables rel8chés. L'irradiation 2 a été en revanche &tudiée de V F
fagon repartie sous les 2 aspects, d’od 1'absence d’une information continue
sur les gaz stables, nécessaire au calcul de F ; de ce fait, et 3 cause des

difficultés supplémentaires dues au fonctionnement de la capsule, nous con-

sidérerons 2 comme une expérience de mise au point et nous attacherons

notre effort d'interprétation principalement aux expériences 1 et 3 .

3.2 ~ Mesures d'activité globale (compteur proportionnel)

L’analyse des enregistrements donne lieu & deux constatetions impor- l-
tantes : .
- la plus grande proportion des gaz est reldchée lors d'événements

ponctuels de heaute activité que nous avons appelés "bouffies” (ce fait a été

observé sur les trois expériences).

i - la fréquence d’'émission de ces bouffées sugmente brusquement 3 un

' certein taux de combustion de 1'ordre de 3 atomes %.

Le comptage cycle per cycle du nombre de bouffées a 8té reporté sur
' lo figure 3,

Dons les premiers iemps de 1'irradiation (figure 4a) on observe des

toufflos importantes, dont 1'activité est 104 fois le niveau de base, sépa-

t/vn por des périodes de calme de 1'ordre du jour. Des mesures ultéricures
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sur les gaz stables ont permis d'éyaluer :
- 1'ordre de grandeur du contenu d’une bouffée : 300 mm3 TPN.

- la vitesse de reldchement entre deux bouffées consécutives 3 mmalj.

Aux taux de combustion supérieurs & 3 at % (figure 4b)} la fréquence
d'émission des bouffées devient si importante qu’il n'’est plus possible
d'observer un signal de base entre deux bouffées successives. A ce stade,

le taux de reldchem=nt moyen est de 1'ordre de 75 mm3 TPN par jour.

3.3 - Mesures quantitatives sur les gaz stahles

Ces mesures ont &té principalement effectues sur 3, le stockage des
gaz ayant eu lieu cycle par cycle. La variation de F est reportée sur la

figure 5.

On cbserve une augmentation brusque de la vitesse de relachement &
partir de 2,8 at %. Ce fait est & rapprocher du comptage des bouffées de la
figure 3, qui 2 été reproduit sur la figure 5.

Sur la figure 6 nous avons rassemhlé les mesures de gaz post-irradia-
tion effectuées sur des aiguilles 3 joint sodium irradiées dans des condi-
tions analogues soit en neutrons thermiques (cercles pleins} soit en neu-
trons rapides (cercles vides). Les mesures en pile effectuées sur 3 s'ins-
crivent bien dans cet ensemble. Trois points de cette figure s’écartent de
l1a tencance générale : deux points correspondant & des puissances linéaires
locales inférieures (de l’ordre de 700 W/cm) et une mesure sur une aiguil-

le intégrant 1’ensemble de la colonne fissile.

3.4 - Mesures guantitatives sur les gaz radicactifs (compteur y Ge-Li)

Guidés par les résultats du 3.2 nous avons fait des mesures dans trois
conditions de reldchement :
a) mesures du niveau continu entre deux bouffées consécutives
(& feible taux de combustion)
b) mesures sur une bouffée isolée de taille importente
c) mesures intégrant plusieurs bouffées, 3 teux de combustion éleveé

lorsque la fréquence d’émission des bouffées est importante,
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Dans tous les cas, la quantité mesuréec par le compteur Ge Li est
1'activité ou le débit d'activité dans le réservoir de 10 cm3 (fig. 2).
Joutes les corrections de temps de transit et./ou de temps de dilution et

de mesure sort effectuées, de fagon & atteindre le taux de rel8chement au

niveau du sodium de la capsule.

3.4.1. - Niveau continu entre deux bnuffées consécutives & falble taux

de combustion

Les résultats constituent une partie de la figure 7 sous la forme Rﬁa

en fonction de A.

Deux faits importants sont a noter :
- un comportement différen. des nuclides suivant qu’ils ont un pré-

133 Xa135, xe135m

curseur a durée de vie non négligeable (Xe R } ou qu'ils

sont produits directement par fission.

- pour chacune de ces classes de nuclides, les points expérimentaux
s'alignent avec une grande précision en coordonnées logarithmigues, autre-

ment dit
R.A
B An
n compris entre 0,5 et 1 (suivant la mesure) pour les nuclides sans
avec .précurseur

n compris entre 0 et 0,5 pour les nuclides avec précurseur.

Cet alignement rigoureux des paints expérimentaux nous a paru si sur-
prenant que nous nous sommes demandés s'il ne pouvait pas 8tre dG au haserd,
aidé éventuellement par les "bonnes” propriétés du quadrillage logarithmi-

que.

Sur la figure 8 on a extrait d'une méme mesure différents peramdtres
fonction cs A, le reldchement mesuré R corr’gé du temps de transit mais
non normalisé (proportionnel & 1'activité), R¥g normaliss meis non corrigé
et enfin R/gy. On voit bien que seul ce dernier paramétre, rapporté & la
vitesse de production et corrigé du temps de transit et de mesure, donne

lieu & des points elignés,
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3.4.2. - Mesures sur des bouffées isolées

i.3 encore, les résultats expérimentaux se présentent sous forme de
points alignés pour chacune des deux catégories de nuclides (fig. 9) que

les bouffées apparaissent sans cause apparente (bouffées naturelles) ou a

1'occasion d’un arrét ou d'un démarrage du réacteur (bouffées provoquées).

Cependant les valeurs de n sont trés différentes de celles ohservées

sur le reldchement continu

n compris entre 2,5 et 3 pour les nuclides sans précurseur

n compris entre 1 et 2 pour les nuclides avec précurseur

3.4.3. - Mesures intégrées sur plusieurs bouffées (3 fort taux de
combustion) (fig. 7)

Comme précédemment, nous obtenons des lois de la forme Ré = %h'
mais les valeurs de n se rapprochent de celles observées pour le régime
continu de la premli2re partie de 1’irradiation (0,5 < n < 1 pour les nu-
clides sans précurseur, 0 < n < 0,5 pour les nuclides avec précurseur}.
Evidemment, le niveau général du relachement est beaucoup plus important

que dans le premier ces.

4 - DISCUSSICM ET CONCLUSION

De. 1a masse des résultats expérimentaux nous retiendrons les faits

sajillants suivants :
a) la plus grande partie du gaz est reldchée sous forme de bouffées
b) le reldchement des gaz stahles s'accélére fortement aprés un
temps d'incubatinn correspondant & un tsux de combustion de 3 at%.
c) les bouffées de début de vie ont une taille importante atteignant
300 mm3 TPN,
d) Pour chacun des modes de rel8chement observés, et pour chacune
des classes de nuclides, les gez radioactifs suivent une loi de
la forme g = A/an.
S1 1'on met en paralléle les points a et b avec les prédictions de
plusieurs mod2les théoriques existants /1-4/ qui prévoient un reld-
chement continu au niveau du combustible, on est obligé d’attribuer 1’exis-
tence de bouffées au fonctionnement du joint sodium, c’est 2 dire & la

nucléation, la croissance et la coalescence de bulles de gaz dans le sodium.
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On peut considérer en revanche gue la courbe F (t) résultant de 1'analyse
des pgaz stables représente la cinétique de sortie du gaz aw niveau du com-
bustible, puisque le principe méme de la mesure intégre un grand nombre de
bouffées ;3 le résultat observé (point bl est d'ailleurs tout & fait cohé-

rent avec un modéle tel que /1/.

En ce qui concerne le point c, il semble exclu que des bouffées de
400 mm3 TPN préexistent sous forme de bulles dans le joint sodium lui-
méme : une telle bulle occuperait la totalité du volume de joint adjecent
a 3 ou 4 pastilles, et la baisse Jde coefficient de transfert de chaleur
qui en résulterait provoguerait la fusion du combustible jusqu'en périphé-
rie, phénoméne qui n'a jamais é&té observé. D'oct 12 conclusion : une bouffée
est formée soit par une grosse bulle piégfe quelque part au dessus de la
colonne fissile, qui se détache lorsqu’elle 3 atteint une certaine taille,

soit par le reldchement simultang d'un grand nombre de bulles plus petites.
Le point d est le résultat le plus délicat 3 expliquer.

Pour simplifier nous considérerons uniquement les nuclides sans
précurseur. Du fait de la durée de vie limitée des gaz radicactifs, le made
prédominant de sortie du combustible est le recul. Un recul instantsné don-
nzrait lieu 3 un R/B indépendant de X, autrement dit un exposant n nul. Si
1'on admet que le flux gazeux obéit 3 cette loi & sa sortie du combustible,
11 nous faut alors expliquer les valeurs de n observées - 18 figure 10

illustrera notre propos.

Théorie Nos expériences
(gaz sans précurseur)
recul (niveau carbure) - -0
bulles de type A - =1 __] nivesu continu
bulles de typc B -»> -2
bulles de type C -+ 3 ] bouffées de début de vie

Fig. 10 - Valeurs de 1'exposant n (loi R/B = A/AM)
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Pour le relachement "continu® entre bouffées on a 0,5 < n < 3 (plus
proche de 1), Nous pensons que ce régime de reldchement correspond a des
bulles trés petites, alimentées continuellement par les atomes provenant
du recul ; si on appelle Ni le nombre d’atomes du nuclide i dans une bulle

de ce type, on a

-At
an, | - v N k(3 - e7ME
= kBi - Ay Ni d'ol B 11

ol kBi est le flux d'atomes de recul alimentant la bulle.

Lorsque 1'équilitre est atteint'g? = ki' autrement dit n = 3 ; Pour
rendre compte du léger décalage subsistant entre ce modéle et 1'expérience
il faudrait tenir compte de phénomé&nes tels gque lz comportement du gaz dans
le combustible, la diffusion atomique du gaz dans le sodium, le rel3chement
de bulles n’ayant pas atteint 1’éguilibre radioactif.

Avant de passer 3 1'interprétation de 1a valeur de n dans les grosses
bouffées de début de vie, i1 est intéressant de noter qu’un phénoméne d’ali-
mentation de bulles d’une certaine taille par un Tlux formé de bulles plus
petites, a pour résultat d’augmenter 1l’exposant n d’une unité (fig. 30), le

calcul trés simple, est fait en annexe.

L’exposant n des bouffées (2,5 € n < 3) pourrait s’explicguer ainsi
par deux phénoménes de dilution en cascade & partir des microbulles consti-
tuant le relachement continu ; tentons d'illustre- cette possibpilité par un

scénario plausible illustré par la figure 11 :

Des bulles trés petites (que nous appellerons bulles de type A) ger-
ment de fagon homogéne dans le joint sodium, 3 partir du flux formé par les
atomes de recul. Simultanément des bulles plus grosses (type B) essentiel-
lement constituées de gaz stables sortant du combustible par diffusion,
croissent 3 la surface des pastilles. Le rel8chement continu entre ceux
bouffées consiste en bulles de type A (0,5 < n < 1), Les bulles de type B
sont dans le méme temps constamment alimentées par des bulles A (1,5<n<2),
A certains instants ces bulies B quittent ls surface du combustible et
viennent nourrir une bulle de trés grande taille (type C) piégée gquelque

port dans le sodium de la pertic supérieure de 1'aiguille. Lorsqu’une telle
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bulle C est reldchée on observe une bouffée avec n dans 1'intervalle

2,5 - 3. Lorsque le reldchement des gaz stables augmente, la fréguence du
second événement (rel8chement des bulles B) augnente €galement, ainsi que
la fréquence des bouffées ; mais nous sommes alors dans la deuxiéme phase
de 1'irradiation. Les bulles A et B arrivant sont si nomﬁreuses que les
bulles C n'ont plus le temps de se former ; le rel8chement consiste alors
en bulles A et en bulles B, et on explique ainsi la valeur de n observée

pendant la deuxiéme phase de 1'irrediation.

Le défaut essentiel de ce scénario est de ne pas reposer sur des
observations indiscutables ; c'est pourquoi nous ne le considérons que
comme une tentative - parmi d’autres possibles - pour rendre compte du
fait expérimental établi per nos expériences : les lois % ] Qh ; quelque
explication que 1’on trouve par la suite. il semble évident qu’elle s'in-
tégrera dans le cadre général du comportement d'une populaticn de bulles
de gaz de différentes tailles au sein du sodium, lesquellés bulles seront

alimentées par le gaz sortant du combustible.

Pour préciser notre connaissance de ces pnénoménes il faucdrait ef-
fectuer des expériences semblables sur des combustibles & joint
h&élium. La comparaison de leurs résultats avec ceux présentés ici serait en
effet susceptible d’apporter des lumidres plus précises =zur le comportement
du gaz dans le sodium. A ce sujet des expériences hors pile d'alimentation
d'une couche de sodium par du gaz finement divisé seraient également scu-
haitatles.

niveau sodium supérieur

bulle type C

bulles type B

pestille de

carbure v, ¢4 geine

joint sodium

v Tl bulle type A

Fig. 11 s Illustration du scénario décrit
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ANNEXLEL

Considérons une population de petites bulles A ayant une composition
constante ; soit ny le nombre d’atomes de nuclide i dans une telle bulle
avec Di = A/A® (1)

By i

Soit une grosse bulle B (en majorité formée de gaz stables) alimentée
de fagon continue par des bulles A. Scit p le nombre des bulles A alimen-
tant par seconde la bulle B, et soit Ny le nombre d’'atomes de nuclide i
3 1'instant t dans la bulle B. La variable Ny verifie donc 1'équation dif-
férentielle

N L oong -
Remplagant ny dans 1'équation {2) par sa valeur calculée dans (1) et

résolvant ensuite 1'équation (2) on obtient

Ny PR . L At
F}%&ﬂ“ e 1Y)

A 1'équilibre radioactif le facteur entre parenthsss tend vers 1

d'ol le résultat annoncs.
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! ! ! ! ] !
! ! Constante radio- ! ! ! Bi at/s !
] ] - ! 1 ~ ] 1
! Nuclide ! active X sec 1 Lo Période T ) Précurseurs ; (1 = 22 cm) )
E , , , , (F’l = 300 W/cm) ,
! 85 ! ) ! ! !
, Kr , considéré comme stable : T = 10,4 ans ) . ,
] \ - ] | {
b xe™3 ' 1,52 107° . 5,28 3 '1133(20,3 ny, X33} 4,24 q0"3 s
1 ! - | ] | y !
L xe'3 . 3,60 10°° L 2,23 ) '1133120,3 n) ©o1,32 10t :

] - ! !
P X ' 2,10 1070 L 8,17 h 19 6,7 o, %™ 4,42 10" ;
] ] - 1 t |
M < i ' 4,30 1070 o468 n ) boa,e 102 ;
t ] - t | !
P ke ' 688 107 ' 2,80 n ) bog,2e 1073 ;
1 i Z 1 | ] 1
N Sl o520t © 1,27 h ; © 9,02 10%? ]
1 15] ] - 1 1 n ] {
P xe O 'og,55 1070 © 15,3 mn '113% (5,7 ) 'og,s5 1012 i
? ] - ! 14 ] ]
© xe'® ' saa 107° ‘14,2 wn ; ‘oa2s 10 ;
] ] - 1 ] |
P oxe®¥ a1 107 ' 3,84 mn ; S W TR L :
' 1 - 1 [} !
P kg8 ' oaee 1073 © 3,16 mn ; P45 4073 :

Tableau 1 - Données relatives aux gaz radiocactifs
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Fig. 6 : Evolution du taux de reldchement F (stables)
des carbures joint sodium avec le WtFpUpe t’“‘?‘ ol( M .
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Fig. 7 : Rel8chement instantané R/g (instebles) en fonction
de A dans les divers régimes observés,
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Fig. 8 : R, R/g, R'/B, fonction de A
pour une mesure particuligre
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Fig. 9 : Quantité normalisée N/g (gaz instables) dans
les bouffées foncticn de A




