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RESUME

L’analyse par activation neutronique (AAN) est une méthode avec laquelle on peut faire
une analyse quantitative des éléments chimiques. Selon la pratique existante, dans la
plupart des cas, on utilise ’AAN pour découvrir des éléments traces ayant de grande
section efficaces d’activation. La présence de ces éléments a des concentrations élevées
peut compliquer 1’analyse. Cette complication vient du fait que ces éléments changent le
flux neutronique et rendent I’analyse moins exacte. A cause de 1’absorption d’une
fraction substantielle des neutrons thermiques dans le site d’irradiation, la relation entre

la masse d’un élément et 1’activité produite est souvent non - linéaire.

Le but général de cette étude était, d’'une fagon expérimentale, de vérifier la validité
d’une théorie d’auto absorption et de développer un modéle permettant de 1’utiliser dans

I’AAN. Notre recherche était limitée dans la région des neutrons thermiques.

Le facteur d’auto absorption est défini comme le rapport de I’activité mesurée sur
’activit¢ d’un échantillon similaire mais n’ayant pas d’absorption de neutrons et ce
facteur est identique au rapport du flux moyen dans 1’échantillon sur le flux moyen dans

un échantillon qui n’absorbe pas de neutrons.

L’objectif principal de trouver la relation entre la quantité d’un €lément absorbeur de

neutrons et le flux thermique moyen dans un échantillon a été atteint. L’applicabilité et la



vii

validité de cette relation pour tous les sites d’irradiation et toutes les géométries
d’échantillons ont été étudiées. Les résultats obtenus de ces études nous ont permis de
raffiner la formule décrivant le phénoméne d’auto absorption pour des échantillons
cylindriques d’éléments ayant une grande section efficace d’absorption de neutrons
thermiques. La nouvelle formule tient compte de la réflexion des neutrons par 1’eau ou le
béryllium entourant le site d’irradiation, ainsi que de toutes les géométries d’échantillons

et de sites d’irradiation.
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ABSTRACT

Neutron activation analysis (NAA) is a method for the quantitative determination of the
chemical elements in various materials. Traditionally NAA has been used to detect trace
elements with large activation cross-sections. The presence of these elements at high
concentrations may complicate the analysis. The complication arises because these
elements may change the neutron flux and thus affect the accuracy of the analysis. With
the absorption of a significant fraction of the thermal neutrons in the irradiation site, the

relation between the mass of an element and induced activity is often non-linear.

The principal aim of this study was to verify, experimentally, the validity of a neutron
self-shielding theory and to develop a model for the use of this theory in NAA. Our

research is limited to thermal neutrons.

The self-shielding factor is defined as the ratio of the measured activity to the activity of
a similar sample with no neutron absorption. This factor is identical to the ratio of the

neutron flux in the sample to the average flux in a sample without neutron absorption.

The main objective, to find the relation between the quantity of a neutron absorbing
element and the average neutron flux in a sample, was achieved. The applicability and the
validity of this relation for all the irradiation sites and all sample geometries were studied.

The results of these studies allowed us to refine the formula describing the phenomenon
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of neutron self-shielding for cylindrical samples with a large cross-section for thermal
neutron absorption. The new formula takes into account the reflection of neutrons in the
water or the beryllium surrounding the irradiation site, for all sample geometries and all

the irradiation sites.
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Introduction

L’analyse par activation neutronique (AAN) est une méthode avec laquelle on peut faire
une analyse quantitative des éléments chimiques. Elle est basée sur I’effet d’activation
des €éléments chimiques par des neutrons. Aprés I’irradiation, chaque élément émet ses
propres rayons gamma. [ls peuvent étre enregistrés par un détecteur convenable. En se
basant sur cette mesure, nous pouvons déterminer effectivement les €léments présents
dans notre échantillon. L’utilisation du détecteur semi-conducteur augmente
considérablement la précision de ’analyse. Selon la pratique existante, dans la plupart
des cas, on utilise I’AAN pour découvrir des éléments traces ayant une grande section
efficace d’activation. La présence de ces éléments a des concentrations élevées peut

compliquer 1’analyse.

Cette complication vient du fait que ces éléments changent le flux neutronique et rendent
I’analyse moins exacte. A cause de I’absorption d’une fraction substantielle des neutrons
thermiques dans le site d’irradiation, la relation entre la masse d’un élément et 1’activité
produite est souvent non linéaire. En se basant sur une théorie d’auto protection, nous
allons essayer de résoudre ce probléme et d’augmenter le champ d’utilisation de I’AAN.
Le but général de cette étude est, d’une fagon expérimentale, de vérifier la validité de
cette théorie d’auto protection et de développer un mod¢le permettant de 1’utiliser dans
I’AAN. Nous allons nous limiter par la recherche aux neutrons thermiques parce que ces

neutrons thermiques constituent plus de 95% du flux neutronique dans les sites



d’irradiations de la plupart de réacteurs de recherche et ils provoquent plus de 95% des

réactions de capture neutronique.

Définition du probléme et des objectifs de I’étude

Le but principal de notre recherche est de trouver la relation entre la quantité d’un
¢1ément absorbeur de neutrons et le flux thermique moyen dans I’échantillon irradié. Bien
str, pour tout €lément, la relation entre le nombre d’atomes de I’élément et le nombre de
neutrons absorbés dépendra de la section efficace d’absorption de neutrons thermiques,
qui est bien connue pour chaque élément. Mais, est-ce que la relation sera la méme pour
tous les sites d’irradiation ? Dans plusieurs sites, le flux thermique est loin d’étre
isotrope, et dans d’autres, les neutrons peuvent étre réfléchis sur les matériaux entourant
le site et traverser I’échantillon plusieurs fois. Nous voulons que la relation s’applique a

tous les échantillons, normalement cylindriques mais de grandeur et d’aspect variables.

Approche adoptée

Le flux neutronique moyen dans un échantillon sera déterminé expérimentalement en

mesurant I’activité produite dans 1’échantillon et en la comparant a I’activité produite par



un flux neutronique de référence dans un échantillon ou I’absorption de neutrons est

négligeable.

Le facteur d’auto protection d’un échantillon est défini comme le rapport de I’activité
mesurée sur l'activité d’un échantillon similaire mais n’ayant pas d’absorption de
neutrons et ce facteur est identique au rapport du flux moyen dans I’échantillon sur le

flux moyen dans un échantillon qui n’absorbe pas de neutrons.

Nous avons 4 1’Ecole Polytechnique un réacteur nucléaire SLOWPOKE avec 10 sites
d’irradiation de dimensions différentes et situés dans de réflecteur en eau ou en
béryllium. L’acces aux sites se fait par des systémes pneumatiques. Nous aurons donc la

possibilité d’étudier 1’auto absorption dans des conditions variables.



Chapitre 1

Généralités

1.1 Radioactivité

Radioactivité : Propriété que possédent certains éléments chimiques de se transformer
spontanément par désintégration en un autre €lément par suite d’une modification du

noyau de I’atome qui se manifeste par I’émission de radiations :

X—>Y+a+a,+ - +a,

La plupart des éléments dans leur état naturel sont composés d’atomes stables.
Cependant, chez un certain nombre d’éléments, le noyau des atomes subit spontanément
des modifications appelées désintégrations. On les nomme radioéléments et I’on dit qu’ils
sont radioactifs (Loiseaux, 2003). La désintégration radioactive est un phénomeéne
aléatoire, chaque désintégration est un événement indépendant et I'on ne peut pas prévoir

quand une désintégration aura lieu.



Cette désintégration se caractérise par des émissions de particules a(alpha) et p(béta), et
d'un rayonnement py(gamma). Le rayonnement neutronique (m) est un type de
rayonnement qui peut produire des radioéléments aprés absorption par des atomes

stables.

1.1.1 Types de rayonnements

1.1.1.1 Le rayonnement alpha (a)

7X - 7Y +a(,He)

Les particules a sont des noyaux de l'atome d'hélium (;He); ce sont des particules

lourdes, avec une masse environ 7000 fois plus grande que celle de 1’électron, qu’on peut
arréter avec une simple feuille de papier. Dans 1’air, leur parcours dépend de 1’énergie
cinétique avec laquelle les particules sont parties du noyau qui leur donne naissance
(quelques cm). La particule a est une particule chargée, composée de deux protons et de
deux neutrons extrémement liés entre eux et animée d'une grande vitesse. L'émission
alpha ne concerne que les noyaux lourds présentant un excés de protons (en général Z >
82, A>200). Le noyau fils posséde donc deux protons et deux neutrons en moins. Toutes

les particules a émises par le méme type de noyaux ont la méme énergie (entre 4 et 9

MeV).



1.1.1.2 Le rayonnement béta (f)

La particule § correspond a un électron (B °) chargé négativement ou a un positron ()
chargé positivement, animée d'une grande vitesse. IIs accompagnent la transformation

d’un neutron en proton (#°), ou d'un proton en neutron (f ).

Les radioéléments créés par la capture de neutrons peuvent décroitre selon la radioactivité

p:

La radioactivité Ax _F 7 fl Y + e +v,

ou un neutron devient proton en émettant un électron et un antineutrino :

n->p+f +v,

La radioactivité f* é X —’H+—> 20 Y+et+vy

ou un proton devient neutron en émettant un positron et un neutrino :

p—on+e +v

La capture électronique e+ ; X5, 4Y+v



Un électron du cortége électronique de I’atome, appartenant généralement a la couche K,

interagit avec un proton du noyau :

e +tp—ontv

L'électron ou le positron étant des particules 1égéres, les particules f# sont beaucoup plus
pénétrantes que les particules a. Comme les particules sont chargées, elles interagissent
facilement avec la matiere. Il faut une feuille métallique de quelques cm d'épaisseur pour
arréter ce rayonnement. Les particules f les plus énergétiques ont un parcours de 1’ordre
du metre dans I’air et de quelques millimétres dans les tissus biologiques. Toutes les

particules # n’ont pas la méme vitesse et leurs spectres sont continus. (Voir Figure 1.1)

Nis) 36¢1(3,08.106y)
36 ¢,

Lun.

rel.un B_
Eg max

ﬁl 365,
' T 7 T E ., Mev
0 0,2 0,4 06 0,8 B

Beta particle energy

Figure 1.1 : Le spectre d’énergie continu des particules f



1.1.1.3 Le rayonnement gamma (y)

Le rayonnement gamma (y) est un rayonnement ¢lectromagnétique analogue a celui de la
lumiére, mais beaucoup plus énergétique. On parle de photons gamma. Leur émission
suit généralement une désintégration alpha ou béta et correspond a un réarrangement des
nucléons a l'intérieur du noyau fraichement transformé. Le photon étant une particule
sans masse, elle est trés pénétrante et n'étant pas chargée, elle interagit peu avec la
maticre. Il faut une épaisseur de béton de quelques centimétres pour l'atténuer. Dans 1’air,
les photons sont détectables a plusieurs centaines de métres. La différence d’énergie entre
les deux niveaux de transition correspond a 1’énergie des rayons gamma émis. Le spectre

obtenu est un spectre de raies.

1.1.1.4 Le rayonnement neutronique (n)

Au cours de certaines transformations nucléaires, le noyau atomique émet des neutrons
(le rayonnement neutronique). Le neutron est une particule élémentaire électriquement
neutre dont la masse est relativement semblable a celle du proton (1,6748.10%kg.), spin

2. 11 est une particule instable, avec un temps de demi-vie T2 = (10,20+0,3) min.

A cause de ses caractéristiques spécifiques le rayonnement neutronique est trés pénétrant

et tres ionisant. I1 est trés dommageable pour les tissus biologiques.‘De plus, il induit la



radioactivité dans les matériaux irradiés. En général, I'absorption des neutrons par les

matériaux irradiés conduit a I'émission des radiations y. Les sources de rayonnement

neutronique sont :

. ;. . , . 5
- les réacteurs nucléaires (fission nucléaire de I'U*®),

- les générateurs de neutrons (accélérateurs),

- les sources isotopiques :

Par exemple:

Be] (y,n) Be;:spectrede 0al MeV.

Be; (0,n) C)* : spectre de 0 4 6 MeV.

Les neutrons peuvent provoquer avec les noyaux l'une ou plusieurs des réactions
suivantes : (n, ), (n, p), (n,a), (n, 2n), (n, 3n), (n, n'). Cette notation représente la
particule qui entre en réaction avec le noyau et la particule ou les particules qui sont

émises par le noyau apreés la réaction.
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Pour l'irradiation en neutrons thermiques, il est nécessaire de ralentir les neutrons émis en
utilisant un modérateur comme l'eau lourde ou un matériau hydrogéné (eau, paraffine)

autour de la source.

1.1.2 Réactions nucléaires

1.1.2.1 Types de réaction nucléaires

Une réaction nucléaire prend place lorsqu’un noyau réagit avec une particule élémentaire
(un neutron ou un proton) ou bien avec un photon ou bien avec un noyau d’autre type (tel
qu’un noyau d’hélium ou un noyau de deutérium), en produisant un ou plusieurs autres

noyaux différents du premier.

Une réaction nucléaire est aussi accompagnée d’émissions de particules élémentaires

(telles que des électrons, des protons ou des neutrons) et des rayons 7.

De fagon générale, une réaction nucléaire peut étre représentée comme suit :

ajta, - by+by+b3+---,
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Ou a; et a; sont les particules ou noyaux qui réagissent, et by, by, b;... sont les particules
qui se produisent aprés la réaction. Principalement, dans des laboratoires, la réaction
nucléaire se réalise entre une particule légere a et un noyau cible 4. On obtient comme

résultat une autre particule b et un nouveau noyau B.

a+A—>b+B

Dans notre cas, seules le réactions nucléaires produites par des neutrons nous intéressent.

1.1.2.2 Interactions neutrons — noyaux

Le neutron est une particule élémentaire stable lorsqu’il est lié a un noyau par les forces
nucléaires. Comme il était déja mentionné dans la section 1.1.1, a I’état libre, il se
désintégre en proton avec I’émission d’une particule # - et d’un antineutrino. Grice a
leur masse et a leur absence de charge, les neutrons sont les projectiles les plus utilisées

pour rendre radioactifs les noyaux de la plupart des éléments.
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1.1.23 Sections efficaces

Pour décrire les interactions des neutrons avec la matiere, il est commode d’utiliser le
terme section efficace. Elle mesure la probabilité d'interaction d'un neutron avec un
noyau cible, et s’exprime en barns (1 barn = 10%*cm?). En d'autres termes, la section
efficace est la surface fictive que devrait avoir une particule cible pour reproduire la
probabilité observée de collision ou de réaction avec une autre particule. Chaque type de
réaction (interaction) possede sa propre section efficace. La section efficace totale est la

somme des sections efficaces de diffusion et d’absorption :

0,=0,+0,,

ou o, est la section efficace totale, o, est la section efficace de diffusion et @, la section
efficace d’absorption. La section efficace de diffusion &, comprend la diffusion élastique

o, et la diffusion inélastique o, :

o, =0,+0;

Quant a la section efficace d’absorption, elle comprend la fissiono,, la capture

radiative, 0, , et les réactions de type (n, 2n), (n, 3n), etc. :
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o-a =0-f+o-7+o.n2n+o-n,3n+'“

Les sections efficaces dépendent de I’énergie du neutron incident et cette dépendance est
trés complexe. Cependant, on peut favoriser la formation de tel ou tel radio-isotope par le
choix de I'énergie des neutrons. Rappelons que les sections pour les réactions (n, ) ne
sont appréciables qu’avec les neutrons thermiques (d’énergie < 0,5 eV). Pour certains
autres types, comme (n, p), (n,a), (n, 2n), (n, 3n )de réactions, elles ne se produisent

qu’avec les neutrons rapides (d’énergie > 0,5 MeV) (Perdijon, 1967, Rozon, 1992).

1.1.24 Mécanismes d’interaction

Lorsqu’un neutron entre en collision avec un noyau, trois types de réactions nucléaires
peuvent se produire : la formation d’un noyau composé, la diffusion potentielle ou

P’interaction directe.

- Formation d’un noyau composé : lors de la formation d’un noyau composé,

le neutron incident est absorbé par le noyau cible et un systéme appelé noyau

composé est formé. Si le noyau cible est ; X ou Z est le nombre de protons du

noyau, A est le nombre de nucléons (nombre de masse) et X est le symbole

chimique de I’élément, on aura :
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A 1 A+l *
X+ ln>(UX).

Le noyau composé est fortement instable. Il est dans un état d’excitation et ne
vit qu'environ 10" s. avant de se désexciter. La désexcitation du noyau
composé s’effectue en émettant des particules @ et # ou des rayons y. On
appelle voie de désexcitation le type de réaction nucléaire permettant au
noyau compos¢ d’atteindre la stabilité. La diffusion résonnante élastique (n,
n), la diffusion résonnante inélastique (n, n'), capture radiative (n, ), fission
(n, f), transmutation (n, p), réaction (n, @), (n, 2n), (n, 3n)... sont les
exemples des différentes voies de désexcitation du noyau composé. De fagon
générale, les sections efficaces impliquent la capture ou I’absorption du
neutron variant inversement avec la vitesse des neutrons. Par ailleurs, la
mécanique quantique nous indique qu’un noyau ne peut exister que dans
certains états appelés états quantiques. Pour qu’un noyau composé soit formé,

il faut donc qu’il se trouve dans un état intermédiaire admissible. S’il existe un

état d’excitation du noyau “} X dans le voisinage de E*=E + E, , (ou E"est

I’énergie d’excitation, E — I’énergie cinétique du neutron incident, Ej -
I’énergie de liaison) la probabilité de formation d’un noyau composé sera
grande, et la section efficace d’interaction sera aussi grande. Au contraire, s’il
n’y a pas de niveau permis dans le voisinage de E *, la section efficace sera
beaucoup plus faible. La dépendance des sections efficaces par rapport a

I’énergie du neutron incident présentera donc des résonances, qui se traduiront
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par des variations treés brusques des sections efficaces en fonction de 1'énergie

des neutrons (Rozon, 1992).

Diffusion potentielle : un type de diffusion élastique pouvant intervenir pour
toute €nergie du neutron incident. Il n’implique pas la formation d’un noyau
composé et représente une collision ou I’énergie cinétique totale est
conservée. La diffusion potentielle est fonction des forces qui agissent sur le
neutron lorsqu’il se déplace dans le voisinage du noyau cible, et ces forces
dépendent des dimensions et de la forme du noyau. Le neutron perd une
portion de son énergie a chaque collision. C’est le mécanisme de

ralentissement des neutrons.

Interaction directe : un mode d’interaction ou le neutron de haute énergie
entre en collision directe avec un nucléon du noyau. Ce type d’interaction
cause 1’éjection d’un ou de plusieurs nucléons (proton ou neutron) et

’absorption du neutron incident (Rozon, 1992).
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1.2 Description et application de ’analyse par activation neutronique (AAN)

1.2.1 Principes de base

L’analyse par activation neutronique (AAN) est une méthode avec laquelle on peut
effectuer une analyse quantitative et qualitative des éléments chimiques. Elle est basée
sur I’effet d’activation des éléments chimiques par des neutrons. C’est la méthode la plus
importante parmi les autres méthodes d’analyse par activation a cause de sa sensibilité

¢élevée et de la pénétration facile de neutrons dans la matiére.

Pour ce qui est de la source des neutrons, le réacteur nucléaire est actuellement la plus
intense source et par conséquent la plus utilisée. Les conditions dans un réacteur de
recherche sont caractérisées par une température faible (30-50 °C), une pression faible

(atmosphérique) et une radioactivité intense (Zikovsky, 1999).

Les noyaux atomiques des substances sont activés par des neutrons, ce qui produit des
radio-isotopes qui émettent ses propres radiations (généralement des rayons béta et

gamma- 7).

Les y peuvent €tre enregistrés par un détecteur convenable - un spectromeétre. En
spectrométrie gamma, un radio-isotope crée par le bombardement neutronique d’un

¢lément, peut se reconnaitre de deux fagons complémentaires :
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- Par 1’énergie des gammas qu’il émet, a laquelle correspond une énergie égale

du pic photoélectrique, qu’on lit en abscisse sur le spectre d’énergie;

- Par sa période de décroissance, qu'on peut déterminer en prenant le spectre
d’énergie a intervalles réguliéres et en tragant la courbe de décroissance de

I’activité sous le photopic (Perdijon, 1967).

En se basant sur ces mesures, nous pouvons examiner les éléments présentés dans un
échantillon. L utilisation du détecteur semi-conducteur au Germanium ultra pur (HPGe) a

haute efficacité¢ augmente considérablement la précision de 1’analyse.

1.2.2  Activité gamma

Les rayons y sont dus a l'existence de niveaux énergétiques, encore appelés états
isométriques, du produit de décroissance. Comme ces états sont trés instables, ils
finissent par retomber a I'état stable en émettant des rayons y. Un état isométrique dont la

période peut étre mesurée, est dit métastable.

Les rayons vy issus du réarrangement des nucléons dans le noyau possédent une énergie

(quelques centaines de keV).



18

Cette énergie est alors caractéristique du produit de décroissance obtenu comme la
période T l'est pour le radio-isotope mére. Il est ainsi possible par la connaissance de ces
deux valeurs d'attribuer a quel radio-isotope sont dus les rayons y. Par conséquent, la

mesure de 'activité permet de calculer la quantité de 1'élément présente dans I'échantillon

(Perdijon, 1967).

1.2.3 Interactions des rayons gamma avec la matiére

Parmi les différents types d'interactions des rayons gamma avec la maticre,

essentiellement trois jouent un role important dans la mesure des radiations gamma :

- 'absorption photoélectrique,
- la diffusion Compton,

- la production de paires.

Ces mécanismes permettent le transfert partiel ou total de 1'énergie du rayon gamma
incident sur un atome du détecteur (germanium), a 1'énergie de I'électron qui sera éjecté
de I'atome. La détection du rayon gamma incident est corrélée avec la production de

I'électron émis.
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1.2.3.1 L'absorption photoélectrique

L'effet photoélectrique prédomine pour des rayons gamma incidents de faible énergie (de
10 a 100 keV). Dans cette interaction, un photon gamma incident frappe un électron
d'une orbitale interne d'un atome (cible) du détecteur (germanium) et disparait. L'électron

est expulsé et prend alors le nom de photo-électron. (Knoll, 1989).

Le y incident peut transférer son énergie a un électron interne de l'atome cible car cet
atome peut emmagasiner une partie du mouvement de recul (Meyerhof, 1970). Le
détecteur peut alors enregistrer un photopic ayant la méme énergie que celle du rayon y

incident car 1'énergie cinétique de 1'électron émis égale pratiquement a celle du y incident.

1.2.3.2 La diffusion Compton

La diffusion Compton prédomine pour des rayons y incidents d'énergie comprise entre

100 keV et 10 MeV.,

Le photon y incident (de haute énergie) rebondit sur un électron d'une orbite externe de
I'atome cible. Apres le choc, une partie de I'énergie du photon y incident est transférée a

I'électron : c'est la diffusion. Le photon y est dévié avec une énergie moindre que celle
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qu'il avait avant la collision et peut par la suite interagir avec un autre électron cible.
L’énergie perdue par le photon original est transféré a 1’électron cible qui quitte 1’atome
parent et qui devient lui-méme une particule ionisante. Possédant moins d'énergie, le

photon émis présente alors une longueur d'onde supérieure (Knoll, 1989).

La diffusion Compton est plus susceptible de se produire avec des électrons qui sont
faiblement liés a leur atome parent (appelés parfois électrons « libres »). Il est également

beaucoup plus probable que le phénomeéne se produise a des énergies photoniques faibles. -
La diffusion Compton est un effet indésirable (car on ne sait pas retrouver l'origine du

photon y une fois dévi€) alors que l'effet photo-électrique est a la base de la détection

dans les y -caméras actuelles, par détection du photon de fluorescence.

1.2.3.3 La production de paires

Pour des y d’énergie supérieure a 1,02 MeV, le rayon y incident, qui entre en collision
avec un noyau de l'atome cible, peut provoquer la production d'une paire positron-

électron. Le positron disparait peu de temps aprés par annihilation avec un autre électron.

Comme une énergie de [2 my .c?] est exigée pour la création de la paire positron-¢lectron,



I'énergie du rayon y incident doit étre au moins de 1,02 MeV (1020 keV) pour que ce
phénomeéne devienne possible. Quand I'énergie du y incident est plus grande que 1,02
MeV, I'énergie supplémentaire sera alors transférée sous forme d'énergie cinétique a la

paire positron-électron (Knoll, 1989).

124 Activité induite dans I’échantillon

L’activité induite dans I’échantillon est due a la formation de radio-isotopes. Quand N

atomes stables sont irradiés par un flux de neutrons ¢ (n.cm'z.s']) pendant un temps dft, le

nombre d’atomes radioactifs formés N* est proportionnel & No¢. En méme temps,

commence la désintégration des radio-isotopes formés et se décrivant par: AN dt. Le

taux de croissance des radio-isotopes dans I"échantillon est donné par la formule :

dN" = (Nop — AN") dt (1.1)

ou 4 est la constante de désintégration du radio-isotope produit (s™') qui est égale & In2/T,

T est la demi-vie du radio-élément produit.

En intégrant la relation précédente et en supposant que N'(0) = 0, on obtient le nombre

d’atomes radioactifs formés a la fin de ’irradiation :
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N'(6) =20 (1= ™) (12)

L’activité¢ induite qui s’exprime en Bq (désintégration par seconde) est obtenue en

multipliant par 4 I’équation (1.2).
A(t)=AN'(t)= Nop(1-e *) (1.3)

Le facteur No ¢ est appelé ’activité de saturation As. L’équation (1.3) représente une

approximation dans laquelle nous supposons que le nombre de noyaux N dans
I’échantillon ne varie pas au cours de I'irradiation. En réalité, le nombre de noyaux
stables diminue exponentiellement dans le temps en fonction du taux de formation du

radio-isotope No ¢ . Pendant la période de I’irradiation, on a :
N=Nge ™,

Ou Ny est le nombre de noyaux avant I’irradiation.
En remplacent N par sa valeur exacte dans 1’équation (1.1), la relation (1.3) prend la

forme suivante :

Al) = AN“(2,) = %(e-wf —e ) (1.4)
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Cette approximation est valable dans la plupart des cas.

At=0, le nombre de noyaux est :

N=N,= 7 1.5)
En remplacent (1.5) dans (1.2), on trouve :
A(t.):N‘O-—W(l—e“’") (1.6)

Ou:

! M

a

est le nombre d’Avogadro;

est I’abondance de I'isotope cible dans I’élément considéré (%);
est la section efficace de I’élément activé ;

est le flux neutronique;

est la masse de I’élément recherché dans I’échantillon (g);

est la masse atomique de I’isotope irradié (g).

est la constante de désintégration du radio-isotope.
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L’activité de I’échantillon a la fin de I'irradiation () et aprés le temps de décroissance

(ty), est:

A(t,.t,) = A(t,)e™ (1.7

Le temps de décroissance est défini comme le délai entre la fin de I’irradiation et le début

de la mesure de 1’activité.

Si on considere I’activité accumulée de 1’échantillon, le nombre d’atomes désintégrés

pendant une période de temps, apres un temps de comptage £., on a :

Aty t) = [ Alt.1,)e  at (1.8)
A(t,1,.1) = %(1 —e ™) (1.9)

L’activité accumulée est donc :

N 0080 m

At t,,t,) = M

l—e ) (l-e?)e M (1.10)
(

La formule (1.10) présente 1’activité accumulée réelle de R.1. (radio-isotope). Pourtant,

I’activité mesurée par un spectrometre dépend de plusieurs autres facteurs. L.’ équation
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fondamentale reliant la surface du pic a la concentration d’un R.I. dans I’échantillon est la

suivante :
N ,000 me 1 a4 _ -
Sz—jwall—(l—e”')(l—e"")e"" (1.11).
ou:
S est I'aire du pic;
I est I’intensité du rayon y (probabilité d’émission) ;
f3 est I'efficacité du détecteur.

1.2.5 Méthodes d’ AAN basé sur ’activité induite

11 existe trois méthodes de mesure de I’activité induite d’un échantillon : la méthode
absolue, la méthode relative et la méthode semi-absolue. Ce sont les méthodes les plus

modernes et les plus utilisées dans une centaine de laboratoires nucléaires.
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1.2.5.1 Meéthode absolue

Dans cette méthode, on emploi une relation directe entre les taux de comptage et la masse
d’élément dans I’échantillon. Autrement dit, on considére que le nombre de coups
comptés sous le photopic est proportionnel a la masse de 1’élément activé. Le nombre N
de photons d’une intensité du rayon y I enregistrée au cours du comptage d'une durée .

avec un détecteur d’une efficacité &, se donne par la formule :

N = *N"‘aﬁf‘g ! l-e®)i-e*)e™ (.12

Ou N=§(Sestdéfinien (1.11))

Les mesures peuvent étre absolues si on connait la valeur de tous les paramétres
d’irradiation et de comptage. Mais comme c’est rarement le cas, il est préférable de faire

des mesures relatives (Perdijon, 1967; Zikovsky, 1999).

1.2.5.2 Méthode relative

Cette méthode consiste en une irradiation simultanée de 1’échantillon et de 1’étalon

contenant des quantités connues mg, et mg de 1’élément a doser dans I’échantillon et dans
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le standard. En comparant les activités Ag et Ag de I’échantillon et du standard, on trouve
la masse d’élément qu’on cherche. De cette facon on n’a pas besoin de connaitre

plusieurs constantes nucléaires (ni@, ni €). En effet, on divise Ag par A5 pour trouver la

masse d’un élément mg:

A (a1, -14) (1.13)

En premiére approximation, les activités sont proportionnelles aux masses de 1’élément

dans I’échantillon et dans 1’étalon. Donc, on a :

E=£e(z(tdc—lﬁ))’ (114)
Cs

Ou:Cp = Age et Cg = Age (Cg et Cg sont les taux de comptage enregistrés pour

I’échantillon et pour 1’étalon). La méthode est plus simple et conséquemment, plus

utilisée que la méthode précédente (Zikovsky, 1999).

1.2.5.3 Méthode semi — absolue

La méthode semi - absolue est souvent utilisée dans l'analyse par activation neutronique.

Elle consiste a considérer des constantes d'activation expérimentales K, caractérisant
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chaque détecteur, pour chaque pic caractéristique et pour chaque position de comptage
(Bergerioux, 1979). En fait, une constante d'activation exprime le nombre de coups
enregistrés par micro gramme pour un flux donné, lors d'un comptage immédiat aprés
une irradiation infinie pendant un temps infini. Autrement dit, une constante d'activation
K est la surface du pic qui est obtenue quand 1 gramme d'élément est irradié dans un flux
neutronique de 1 n.cm™.s” jusqu'a saturation et compté immédiatement a la fin de

l'irradiation jusqu'a décroissance totale.

S=m-K-¢-e*-(1-e*)(1-*) (1.15)
Ou:
m est la masse de I'élément (en pg)
K est la constante d'activation expérimentale (en coups.cm’. seconde/ Qg .neutrons)
¢ est le flux neutronique (en neutrons/cmz/seconde),
t; est le temps d'irradiation (en seconde)
1y est le temps de decroissance (en seconde)
t est le temps de comptage (en seconde)

L'utilisation de la méthode semi - absolue est justifiée lorsque l'intensité du flux
neutronique demeure stable et que le spectre d'énergie des neutrons ne varie pas avec le

temps. Dans ma recherche, notamment cette méthode a été utilisée.



1.2.6  Effet d'ombre (la théorie d’auto protection)

La relation entre la masse d’un élément et I’activité produite est souvent non linéaire.
Cette «non - linéarité » est provoquée par 1’absorption de neutrons a l'intérieur de
I’échantillon. Lorsqu'il y a absorption des neutrons dans la masse de I'échantillon (auto
absorption), un effet d'ombre est observé. Cet effet est significatif dans le cas
d'échantillon d'assez grandes dimensions ou dans le cas d'élément possédant une grande

section efficace totale, comme par exemple : Cd, B, Gd, I, Cl, etc. (Perdijon, 1967).
Un coefficient d'absorption des neutrons ou facteur d’auto protection peut étre alors

défini comme étant le rapport du flux moyen a travers l'échantillon sur le flux quil y

aurait au méme endroit en l'absence de 1'échantillon (Perdijon, 1967,). L'activité induite

due a un radio-isotope se calcule alors en remplagant ¢ par la relation suivante :

¢,:Ge/f'¢’

Ou G, est le coefficient d'absorption des neutrons pour I'échantillon et pour l'énergie

des neutrons utilisés.

Dans le calcul de G, , deux cas seraient a considérer (Perdijon, 1967) :
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- Cas ou la diffusion est négligeable devant I'absorption :
Il s'agit du cas des échantillons qui n'ont pas de trop grandes dimensions et qui n’était pas
constitués pas d'éléments trés légers comme I'hydrogéne. La section efficace
macroscopique d’absorption de I'échantillon est définie comme la somme des sections

efficaces de chaque élément composant I'échantillon.
N o, - m,
Z — |4 i i
A [ v j:zﬂ( M, )

2,  estlasection efficace macroscopique d’absorption de I'échantillon pour

I'énergie des neutrons utilisés (en cm™).

12 est le volume de I'échantillon (en cm?).

m; est la masse de l'élément i pour l'énergie des neutrons utilisés (en
grammes).

M; est la masse atomique de 1'éiément i (en grammes).

G; est la section efficace totale de I'élément i pour 1'énergie des neutrons

utilisés (en cm?).

2,4 représente la probabilité que I'absorption se produise pour un neutron qui parcourt 1
cm dans ’échantillon. Xs donne une idée de I’ordre de grandeur de 1’auto absorption dans

P’échantillon.



31

- Cas ou la diffusion n'est pas négligeable :
Dans ce cas, il est nécessaire de tenir compte de la section efficace de diffusion

macroscopique.

Ou:
24 est la section efficace de diffusion macroscopique de I'échantillon pour
I'énergie des neutrons utilisés (en cm).
m; est la masse de 1'élément j pour I'énergie des neutrons utilisés (en

grammes).

M; est la masse atomique de I'élément j (en grammes).
oj est la section efficace de diffusion de I' élément j pour 1'énergie des

neutrons utilisés (en cm?).

Comme la diffusion ralentit les neutrons, cela pourrait affecter les analyses par activation
réalisée avec des neutrons rapides car le seuil d'énergie de la réaction nécessaire pour le
dosage ne pourrait étre atteint. Il peut y avoir aussi le risque d'augmentation du flux de
neutrons thermiques par ralentissement des neutrons épithermiques (d'énergie entre 0,5

eV et 0,5 MeV).
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En se basant sur la théorie d’auto absorption qui a été développée au cours de derniéres
années par JR.D. Copley (1999) et par 1. F. Gongalves et coll. (1999), nous allons
essayer de résoudre ce probleme et d’augmenter le champ d’utilisation de ’AAN. Le but
général de cette étude est, d'une fagon expérimentale, de vérifier la validité de cette

théorie et de développer un modele qui pourrait étre utilisé dans I’AAN.

1.2.7 Le temps mort

Le temps mort est le temps pendant lequel le détecteur (le systéme de comptage) est

insensible a l'arrivée d'un autre rayon .

Le temps mort peut étre dit & des radio-isotopes autres que celui utilisé pour le dosage
mais aussi par le radio-isotope a mesurer. Lorsque le temps mort a pour source les autres
radio-isotopes, il est préférable de laisser décroitre les activités de ces autres radio-
isotopes avant de procéder au comptage y du radio-isotope a mesurer. Essentiellement,
pour une bonne condition d'analyse il est préférable d'effectuer le comptage lorsque le

temps mort est inférieur a 20%.
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1.2.8 Erreurs statistiques

Des lois statistiques décrivent le phénomene aléatoire qu'est la désintégration radioactive.
Un atome radioactif formé peut se désintégrer ou survivre. Cette désintégration

radioactive est décrite par la distribution de Poisson.

ou P(D) est la probabilité d'avoir D désintégrations dans un temps £, pour une substance

radioactive qui a une activité 4 = M/t ,

ou: M est le nombre moyen de désintégrations pendant le comptage M = A.t.

Dans la distribution de Poisson, I'écart type est M*7.

Les calculs lors du comptage sont donc effectués en utilisant I'écart type de X' = +M''?,

ou M est la moyenne.

L'erreur sur la concentration due au comptage est calculée en remplacant le nombre
d'impulsions sous le photopic par l'erreur statistique sur la surface du pic. Cependant, il
faut soustraire le bruit de fond de I'activité sous le photopic pour avoir 'activité nette du

photopic (Knoll, 1989).
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L’incertitude statistique relative X au photopic de I'élément dosé devient donc:

T+B)"
5 _T+8)
S
ou:
B est le bruit de fond au pic de 1'élément mesuré,
S est la surface nette du pic de I'élément mesuré,
T est la surface totale du pic de 'élément mesuré: T=S + B.
1.2.9 Etudes récentes en auto absorption

Il a été déja mentionné dans la section 1.2.6 qu’en irradiant les échantillons contenant les
éléments ayant de grandes sections efficaces d’absorption pour des neutrons, on observe
un changement de flux neutronique initial. En effet, le flux diminue & cause de contact
avec ces €léments. L’activité d’un élément irradié dans 1’échantillon, pour un temps

d’irradiation #; et pour un flux @, se décrit par la formule (1.6) :
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Evidemment, I’activité dépend directement du flux dans le site d’irradiation. Cependant,
si on trouve dans I’échantillon des éléments ayant des grandes sections efficaces
d’absorption pour les neutrons, ils changeront le flux neutronique initial. Dans ce cas,

I’activité de cet échantillon sera fonction du flux neutronique modifié g,. On peut donc

écrire :

$.=G- ¢,

Ou:
& est le flux neutronique résultant;

(3 est le flux neutronique initial, sans 1’influence de 1’échantillon;

G est le facteur d’auto absorption qui change le flux neutronique initial.

Ce facteur G tend vers 1 si on irradie les échantillons contenant les éléments ayant des
petites sections efficaces d’absorption pour des neutrons et peut étre négligé. Par contre,
quand on a des échantillons contenant les éléments ayant des grandes sections efficaces
d’absorption pour des neutrons, G < I. Alors, ce facteur doit étre considéré pour corriger
le flux et pour obtenir de bons résultats. Le G dépend de 1’énergie des neutrons, des
sections efficaces d’absorption des éléments se trouvant dans 1’échantillon ainsi que de

leur quantite.
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Dans le champ neutronique d'un réacteur nucléaire, l'irradiation d'un échantillon est
affectée par le changement local du flux des neutrons produit par 'échantillon. En
général, l'interprétation de l'activation par des neutrons thermiques et épithermiques exige
la connaissance de deux paramétres: le facteur d’auto absorption des neutrons

thermiques Gy et le facteur d’auto absorption des neutrons épithermiques Ghes.

(Gongalves, 2004), (Kennedy, 2000)

Dans ses travaux récents, Gongalves, Martinho, et Salgado ont établi une courbe
universelle de G, pour les résonances isolées ou les groupes de résonances isolées et
ayant des géométries différentes (des plaques d'aluminium (2001), des fils (2002), des

spheres (2002) et des cylindres (2004)).

En ce qui concerne le Gy, récemment Copley (1999) a étudié les effets se produisant dans
une sphere absorbante. Selon ses résultats, la valeur d’auto absorption est obtenue par un
ensemble de courbes - fonctions de 1'absorption macroscopique et des sections efficaces

d’absorption dans 1'échantillon.

Pour un échantillon donné, avec une géométrie simples et des dimensions données, on

calcule le Gy comme un rapport entre les valeurs de flux neutronique dans I’échantillon

réel et dans un échantillon - contréle infiniment dilué ;
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j¢ o, 1(EME
Gm(x):

j¢0 o, 1(EME

Un article portant sur la description par une courbe universelle de facteur de I’auto
absorption de neutrons thermiques dans les feuilles d'aluminium, a ét€ publié
(I.F.Gongalves et al., Thermal neutron self-shielding factor in foils: a universal curve,
International Conference on Research Reactor Utilization, Safety, Decommissioning,
Fuel and Waste Management, IAEA-CN-100, Santiago, Chile, November 2003). Ainsi,
les études d'autres géomeétries (spheres, fils et cylindres) se poursuivent présentement par

les mémes auteurs.

Ces études permettaient de définir que la valeur de Gy, dépend des propriétés physiques et
nucléaires d’échantillon aussi bien que de leur géométric et leur dimension typique.
Pourtant, il s’avére possible de présenter une variable de dimensions z, qui convertit cette
dépendance en une courbe unique. Les résultats obtenus pour des feuilles ou des plaques

ont montré que cette variable z se donne par :

E 09 Z 09
= Ztart[l - J = tht[—Lj
Zwt zmt
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ou Xy, 2y et X, sont respectivement les sections efficaces macroscopique totale, de

diffusion et d’absorption pour le spectre énergétique des neutrons thermiques, et t est

I’épaisseur de la feuille.

L’analyse des résultats montre aussi que c’est le sigmoide qui représente la meilleure

courbe pour calculer la valeur de Gy, (z). L expression de cette courbe est la suivante :

Ou A4;, A3, zp et p sont les paramétres de courbe ajustés par rapport aux valeurs calculées.
Gogalves et al. ont démontré que la déviation entre leur courbe universelle établie a partir
de I'équation précédente et celle établie a partir des valeurs expérimentales d’auto
absorption pour des différents éléments (41, Cd, Cu, Gd, Ir, Ni, Pt, Sc, Ta, etc.), est de

I'ordre de 5 % (voir Figure 1.2).
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Figure 1.2 : La courbe universelle pour des éléments différents irradiés dans un flux

thermique. (Gongalves, 2002)

Une partie des points qu’on voit sur ce sigmoide sont calculés en utilisant la méthode
Monte-Carlo et une autre partie est obtenue des publications faites par les différents

laboratoires.

Dans notre étude, nous appliquons la découverte de Gongalves et all., en utilisant
exclusivement des essaies expérimentaux effectués dans notre réacteur. Nous
développerons une nouvelle méthode de calcul de Gy, pour les échantillons cylindriques
de tous les éléments, et particuliérement pour le CI. Notre recherche sera un prochain pas
vers I’agrandissement du champ d’utilisation de I’AAN pour les échantillons contenant
des quantités considérables de substances ayant des sections efficaces macroscopiques

élevées d’absorption de neutrons thermiques.
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Chapitre 11

Appareils, matériels et méthodologie

2.1 Appareils

Dans ce chapitre, nous allons passer en revue le dispositif expérimental utilisé pendant la

recherche. Ce matériel comprend :

- le réacteur SLOWPOKE-2 de I'Ecole Polytechnique de Montréal et ses

systémes d’irradiation;

- le systéme de comptage des rayons y émis par les échantillons irradiés ;

- le programme EPAA (Ecole Polytechnique Analyse par Activation) qui lit les
spectres des rayons p, calcule les surfaces des pics et les utilise pour

déterminer les concentrations de plusieurs éléments ;

- la balance Mettler Toledo PG203-S qui a €été utilisée pour un pesage précis des

substances examinées.
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2.1.1 Le réacteur SLOWPOKE-2

Le réacteur SLOWPOKE-2 est un réacteur nucléaire de type piscine et comme l'indique
son appellation SLOWPOKE-2 pour Safe Low Power Critical Experiment, son
fonctionnement est slr et économique. Son champ d'application permet essentiellement
l'analyse par activation neutronique et la production de radio-isotopes. Ce type de
réacteur est principalement utilisé pour la recherche. Le SLOWPOKE-2 est congu pour
fonctionner & un flux de neutrons thermique jusqu’a 10'? neutrons.cm™.s™', 24 heures par

jour, avec une puissance maximale de 20 kW.

L'assemblage critique du réacteur est composé du noyau du réacteur, du combustible et

du réflecteur (Figure 2.2) (EACL, 1975, n° 69).

Le coeur du réacteur a un diamétre de 22 cm sur une hauteur de 22 c¢m et se compose de

198 crayons de combustible.

Chaque élément de combustible contient des pastilles d'oxyde d'uranium enrichi a 20%
en U-235 entourées d’une mince gaine extérieure en zirconium. La masse critique de

l'uranium U** pour ce réacteur est environ 1100 grammes.

Le réflecteur, composé a 100% de béryllium, entoure complétement le coeur du réacteur
et comporte cing sites d'irradiation d'échantillons et un site de détection neutronique. De

plus, ce réflecteur est constitué d'une plaque inférieure circulaire, d'une bague annulaire
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et d'un ensemble de plaques (épaisseur actuelle de 1,34 cm) qui peuvent étre placées au

dessus du coeur pour maintenir le niveau de réactivité.

Afin de toujours maintenir le réacteur & sa criticité et garantir ainsi une stabilité¢ dans la
puissance, une barre de controle, composée de cadmium, avec un diameétre de 4 mm et

une hauteur de 25,4 cm, peut étre mue verticalement au centre du coeur.

Le coeur et son réflecteur sont enfermés dans une cuve en aluminium. De plus, la chaleur
issue du noyau du réacteur est transférée par convection naturelle via un liquide
caloporteur, qui n'est autre que l'eau légére, 4 la cuve du réacteur. Cette cuve est
immergée dans une piscine remplie d'eau légére, qui sert aussi de réflecteur. Ainsi, la

chaleur issue de la cuve se transfere par convection naturelle a la piscine.

La partie relevant de I'assemblage d'irradiation d'échantillons peut comprendre jusqu'a 10

tubes d'irradiation.

D'une part, cinq tubes d'irradiation, situés a l'intérieur de l'espace annulaire en béryllium,
permettent la réception de capsules de 7 cm’. D'autre part, cinq tubes d'irradiation, situés
a I'extérieur de I'espace annulaire en béryllium, permettent la réception de capsules de 27
cm’® ou de 7 ecm’. Les tubes d'irradiation sont branchés a un systeme de transfert

pneumatique (Figure 2.2).
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SLOWPOKE

Figure 2.1 : Laboratoire SLOWPOKE, Ecole Polytechnique de Montréal
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Figure 2.2 : Assemblage du réacteur SLOWPOKE-2 avec cceur, réflecteur et tubes

d’irradiation (EACL, 1975, n° 69)



Caractéristiques propres au réacteur

Noyau :

Diametre 22 cm

Hauteur 22 cm

Volume 8360 cm’
Enrichissement de 1'Uranium 20% U

Masse critique de 1'uranium 1100g

Vie du combustible 20 ans 4 10" n.em™.s™
Nombre d'éléments de combustible 198

Diamétre extérieur de la cuve du réacteur 0,61 m

Longueur de la cuve du réacteur 5,273 m

Différence de température de la

piscine 4 10'2 n/( cm? .s) 17°C

Caractéristiques propres au systéme d'irradiation

Nombre de sites d'irradiation intérieurs 5
Flux neutronique maximum 10 n.cm™ s
Variation du flux horizontal <1%cm’’

Variation du flux vertical +0,7% /cm
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Format des petites capsules (intérieur) :
Diamétre extérieur

Longueur

Volume

Nombre de sites d'irradiation extérieurs
Flux neutronique maximum

Variation du flux horizontal

Variation du flux vertical

Format des grandes capsules (extérieur) :
Diamétre

Longueur

Volume

Caractéristiques propres a la piscine

Diamétre intérieur

Profondeur

Profondeur de I'eau au dessus du coeur
Profondeur de la surface de 1'eau sous le plancher

Volume d'eau (approximativement)
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1,58 cm
5.4 cm
Tem’

5 (3 petits, 2 grands)
5% 10" n.em? s

5% cm’!

+0,5% cm’!

2.9 cm
5,4 cm

27 cm’

25m

442 m
0,9m

27 m’
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2.1.2 Le systéme de comptage des rayons gamma

Apres l'irradiation des échantillons, un systéme de mesure de la radioactivité va permettre
de caractériser ct visualiser les radiations résultantes de ces derniers, en occurrence les

rayons .

Le systeme de comptage des rayons y comprend :

- un détecteur pour transformer les rayons y en impulsions électriques,
- un analyseur multicanal qui traite les signaux électriques et les présente sous

la forme d'un spectre complet de rayons y.

Généralement, les systemes modernes de détection des rayonnements s'appuient sur

différents principes de fonctionnement :

- l'ionisation des gaz : cas des compteurs Geiger-Miiller,
- I'excitation des cristaux résultant de la luminescence : cas des détecteurs a
scintillation,

- changement de conductivité : cas des détecteurs semi-conducteurs.
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Figure 2.3 : Systéme de comptage des rayons gamma du laboratoire

SLOWPOKE, le détecteur C

En spectrométrie p, les détecteurs les plus souvent employés sont les détecteurs a semi-
conducteur car ils ont une trés bonne résolution (Knoll, 1989). Ce type de détecteur
posseéde un semi-conducteur intrinséque placé entre deux électrodes, ce qui fait qu'il se
comporte comme une chambre d'ionisation lorsqu'une particule ionisante le traverse. Les
chocs entre la particule et les atomes du cristal provoquent l'ionisation du milieu avec
apparition de paires électron - trou dont le nombre est proportionnel é I'énergie perdue par
la particule dans le cristal. Un champ électrique stabilisé entre les électrodes améne le
déplacement et la collecte des charges négatives et positives. Finalement, chaque
impulsion électrique qui sort du détecteur correspond a l'interaction d'un rayon y avec le

détecteur.
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Le détecteur a semi-conducteur employé dans cette étude est un détecteur au Germanium
ultra pur (HPGe) a haute efficacité de modéle GEM-50195. Ce détecteur est refroidi
continuellement a l'azote liquide (environ -193 °C) et maintenu sous tension (Figures 2.4

et 2.5).

Figure 2.4 : Le détecteur C refroidi a 1'azote liquide

Caractéristiques propres au détecteur au Germanium ultra pur (HPGe) a haute

efficacité, modele GEM-50195

Le diametre du cristal de germanium est de 66.8 millimétres et la longueur de cristal est

de 70.2 millimetres. L'efficacité relative du détecteur, par rapport & un détecteur Na I de
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7,6 cm, est de 53.8 %, a 1.33 MeV du “Co. Le systéme de spectroscopie est composé
d'un détecteur HPGe et d'un systtme EG&G ORTEC qui contient un support a haut

voltage (plus que 5000V) et un systéme électronique de traitement du signal.

Figure 2.5 : Le détecteur au Germanium ultra pur (HPGe) a haute efficacité

Le détecteur est protégé par un chateau de plomb dont la paroi est d’au moins 5 cm.
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2.1.3 Balance PG203-S

Pour effectuer des mesures nécessaires dans le cadre de notre recherche, nous avons

utilisé la balance PG203-S de compagnie « Mettler Toledo » (Figure 2.6).

Spécifications:

Capacité maximale : 210 g

Lisibilité : 0.001 g

Gamme : 0a210g

Répétitivité : 0.0008 g

Linéarité : + 0.002 g

Le temps de stabilisation normale : 1a2.5s
Ajustement avec des poids intérieurs (FACT (fully automatic self-calibration))
Ajustement avec des poids extérieurs : 100/200 g
Sensibilité (déviation de la température) : + 5 ppm/°C
Sensibilité (stabilité a long terme) : + 0.0025 %
Interfaces : RS-232C,

Surface du panier : 128x128 mm

Hauteur libre au dessus du panier : 137 mm

Dimensions : 226 x 239 x 360 mm (W x D x H)
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Figure 2.6 : Balance PG203-S

2.2 Matériels

221 Logiciel EPAA «Version 2.20»

L’EPAA (Ecole Polytechnique - Analyse par Activation) est un programme crée pour les
besoins spécifiques du laboratoire SLOWPOKE de I’Ecole Polytechnique de Montréal. 11
est écrit en Fortran et fonctionne sous MS-DOS et sur micro-ordinateur. Le programme

fait les calculs nécessaires pour l'analyse par activation neutronique avec détecteurs au



53

germanium, et a plusieurs options sophistiquées pour corriger les interférences. Le
programme lit le spectre des rayons gamma, calcule les surfaces des pics, et les utilise
pour déterminer les concentrations de plusieurs éléments. La bibliothéque construite par
les utilisateurs de I'EPAA contient les demi-vies, les énergies des rayons gamma, et les
constantes de sensibilités (coups par micro gramme) pour chaque rayon gamma et chaque

géométrie de comptage.

A cause du fait qu'EPAA est un programme interactif, la performance et la justesse
actuelle de la bibliothéque se basent sur les travaux et les études de ses utilisateurs.
L'utilisateur entre les paramétres tels que le poids de I'échantillon, le temps de
décroissance, et le flux de neutrons qui sont spécifiques a chaque spectre donné. Lorsque
l'aire du pic est calculée, la région d'intérét du spectre est choisie a I’écran pour le
contréle et les modifications a apporter par I'utilisateur. Cette propriété est essentielle

pour la détermination correcte de la surface du pic.

Les concentrations sont calculées essentiellement par la méthode relative. Les inconnues
et les standards doivent avoir la méme géométric de comptage, mais les temps
d'irradiation, de décroissance, et de comptage peuvent étre différents. Les flux

neutroniques peuvent étre différents pour les standards et les inconnues en autant que les

valeurs relatives soient connues.

La méthode de calcul de concentration est basée sur les principes suivants :
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En AAN, la concentration d'un élément donné dans un échantillon & analyser est
calculée en comparant sa surface de pic avec celle du standard irradié et compté
dans les mémes conditions. L'équation fondamentale reliant la surface du pic a la

concentration est :

T 0 0»

)

P CW-N,001¢c¢(l-e)e? (1-e*)

l'aire du pic

la concentration de 1'élément
le poids de I'échantillon utilisé
'abondance isotopique

la section efficace

l'intensité du rayon gamma
l'efficacité du détecteur

le flux de neutrons

la constante de décroissance
la masse atomique

le temps d'irradiation

le temps de décroissance

le temps de comptage

M, A

(2.1
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En combinant la plupart des ces paramétres, on obtient une constante de sensibilité B

définie comme suit ;

N, - 8-0-1 ¢

B 2.2
M (2.2)

La relation entre l'aire du pic et la concentration devient :
A:C-W-B-¢.(l_e—j.t,»)‘e—k,,.(l_e—ﬂ.lt) (23)

A

Evidemment, a partir de I'équation (2.2), B dépend de l'efficacité du comptage mais pas
du flux de neutrons, ni des temps d'irradiation, de décroissance, et de comptage. Pour le
pic d'un élément donné, la valeur de B peut étre déterminée a partir de I'équation (2.3), en

utilisant l'aire du pic mesuré avec un standard.
Pour un standard, EPAA calcule B avec la formule :

A4

B= C~W~¢-(1-—e“"’)-e“"‘ -(l—e‘”")

2.4)
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Ou ¢ est le flux de neutrons relatif au flux de référence. Le flux de référence est
généralement considéré comme 10" n/em’/s. A ce flux de 10" n/em’ss la puissance du

réacteur est d’environ 2 kW.

Une fois la constante de sensibilité connue, elle peut étre utilisée pour calculer la
concentration de cet €lément dans un échantillon inconnu qui est mesuré en utilisant la
méme géométrie de comptage que le standard. Le programme calcule les concentrations

avec la formule suivante ;

C- A2
_B.W.¢.(1_e—ﬂr.-).e-m ~(l—e‘”“)

2.5)

L’incertitude dans la concentration due aux statistiques de comptage se calcule

¢galement.

Dans notre recherche, on peut considérer que 1’auto absorption réduit le flux de neutrons,
¢ par le facteur G4 Donc, la concentration calculée par EPAA, en utilisent un flux @, sera

plus basse que la concentration réelle par un facteur G

Ainsi, le facteur d’auto absorption que nous chercherons a évaluer est égal au rapport
entre la concentration calculée par EPAA & partir de la formule (2.5) et celle obtenue a

partir des mesures directes en utilisant la balance :
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C
Gy =2 (2.6)

pesé

Les valeurs de tous les parametres nécessaires pour calculer 1'équation (2.5) sont obtenus

par le programme comme suit :

les W, @ t;, t; sont données par l'utilisateur;

- Bestlu a partir de la bibliothéque;

- Aestcalculée a partir des demi-vies qui sont lues dans la bibliothéque;

- le ¢, est lu a partir des informations stockées avec le spectre;

- A est calculé a partir du spectre.

Un avantage important de cette méthode de calcul est le suivant: la méme constante de
sensibilité peut étre utilisée pour plusieurs analyses sur une grande période de temps,

éliminant le besoin d'utiliser un standard pour chaque élément et pour chaque série

d'échantillons, aussi longtemps que les conditions suivantes sont satistaites:

- la géométrie de comptage est reproductible;
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- le flux de neutrons est reproductible, ou s'il varie, sa valeur relative par rapport

a sa valeur au moment ou le standard a été irradié peut étre déterminée ;

la forme du spectre des neutrons ne doit pas varier.

2.2.2 Choix de substance

Dans notre recherche, nous nous intéressons aux €léments ayant des sections efficaces
d’absorption élevées pour les neutrons thermiques. Parmi les éléments connus et
possédant cette qualité, nous avons arrété notre attention sur le CI. Il a une section
efficace d’absorption suffisamment élevée pour les neutrons thermiques 33.5 b, ce qui
nous donne la possibilité d’observer et d’examiner I’effet d*auto absorption. De plus, en
irradiant le Cl, 97% de I'activité du **CI produit est causée par des neutrons thermiques et
seulement 3% - par des neutrons épithermiques. A cause de cela, et aussi parce que dans
les sites d’irradiation 6 et 8 le flux neutronique est quasiment thermique, I’activité
obtenue des neutrons épithermiques est négligeable. Cet effet nous donne une possibilité

idéale de trouver le facteur d’absorption G, a partir du CL 1l est bien convenable et

accessible car ses composés sont nombreux et présent dans notre environnement et notre
vie quotidienne. Par ailleurs, le CI pur est trés actif chimiquement et entre facilement en
contact avec les autres substances environnantes. Il est plus pratique donc de choisir un

compos¢ du CI. Parmi tous les composés du CI existants, nous avons arrété notre
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attention sur le Chlorure de Sodium (NaCl), la plus grande source naturelle de chlore,
notre sel de cuisine. Il est présent dans les mines et dans I'eau des mers et des océans. Les

avantages principaux d’utilisation du NaCl dans nos travaux sont donnés ci-dessous :

- C’est un composé chimique simple de deux atomes.

- Il est accessible et peu cotteux, notre laboratoire en dispose.

- Dans le but d’établir expérimentalement la courbe d’auto absorption, nous
tenterons entre autre a la concentration la plus élevée possible de 1’élément
examiné. Cependant, sur le plan pratique, nous sommes limités par le volume
maximal de nos capsules (capsules grandes). C’est le NaCl qui nous permet
d’avoir les concentrations les plus €levées possibles du Cl dans nos capsules a

cause de sa simplicité chimique.

- C’est un composé n’ayant aucune toxicité et n’exige pas des mesures de

sécurités spéciales pour son utilisation.

- Le NaCl est peu hygroscopique par rapport aux autres composés du CI. Aux
fins de nos travaux, il nous faut une substance peu hygroscopique. Une
hygroscopie €levée peut nous poser des problémes graves et nous amener vers

des résultats incorrects. La pénétration de I’eau dans nos échantillons pesés
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d’avance augmentera la masse totale mesurée. D’autre part, la présence de
I’eau dans le site d’irradiation affecte le flux neutronique en augmentant le
flux thermique a cause du fait que H,0 est le modérateur le plus performant
pour des neutrons. Apres l'irradiation d’un échantillon contenant des
composés hygroscopiques, on ne peut pas préparer des mélanges avec ces
composés. On ne peut pas €tre certain de la fraction d’eau dans 1’échantillon et
de la fraction de composé examiné. La préparation des mélanges est souvent
nécessaire pour diminuer [’activité totale de certains échantillons en les
diluant ainsi que pour faire des échantillons ayant la bonne géométrie pour le

comptage avec le détecteur.

Du point de vue de I’AAN, le NaCl est aussi convenable parce qu’on peut
directement mesurer le Na dont I’activité est aussi produite par des neutrons
thermiques. La présence du CI influence le flux neutronique dans le site
d’irradiation. Ainsi, le Va se fait activer par le flux neutronique résultant et
peut servir de moniteur. En effet, peu importe lequel de ces deux éléments
nous mesurons, car qui nous intéresse c’est le flux résultat. Toutefois, il est
plus appropri¢ de mesurer le Va. Les échantillons qui contiennent de grandes
quantités de NaCl s’activent trop, ce qui est un inconvénient pour la
manipulation et la mesure de I’activité. Ils créent des problémes quant aux
mesures parce que le détecteur devient saturé. En outre, si on attend

suffisamment longtemps pour que 1’activité diminue, il nous sera impossible
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de mesurer le C/ car sa demi-vie est assez courte. Il nous reste donc la seule
possibilit¢ de mesurer le Na. De cette mani¢re, en utilisant notamment le
NaCl et en mesurant le Na, nous sommes en mesure de manipuler et
d’examiner les €chantillons ayant des concentrations élevées de substances
actives, ainsi que celles ayant des concentrations de traces. Bref, le NaCl nous
permet d’obtenir des mesures expérimentales sur une large gamme de

concentration.

Les avantages énumérés st haut nous ont conduit vers le choix définitif de NaCl comme

le composé de Cl le plus approprié pour notre recherche.

223 Capsules utilisées

Trois sortes des capsules ont €té utilisées pour notre recherche. Nous allons les nommer :
capsule petite, capsule moyenne, capsule grande. Les paramétres des capsules utilisées

aux fins de notre recherche sont donnés ci-bas (voir Figure 2.7) :

Capsule petite V- 1,4mL d-10 mm h - 23mm
Capsule moyenne V -7mL d - 15mm h - 55mm

Capsule grande V -25mL d-27mm h - 53mm
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Figure 2.7 : Les capsules de différents grandeurs utilisées

La grandeur des capsules qui peuvent étre introduite dans le réacteur dépend du diamétre
des tubes des systémes pneumatiques. Ainsi, dans les sites 1 et 8 on peut utiliser les
capsules petites et moyennes, tandis que pour le site 6 on peut utiliser les capsules petites,
moyennes et grandes. Cependant, indépendamment des paramétres des capsules,
I’échantillon examiné doit se situer au centre du site pour assurer 1’égalité des conditions
au niveau du flux neutronique. C’est pourquoi, en travaillant dans le site 8 avec des
capsules petites, nous avons placé la petite capsule a ’intérieur d’une capsule moyenne
parce que le diametre du site 8 correspond a celui d’une capsule moyenne. Pour fixer la
petite capsule d’échantillon a I’intérieur de la capsule moyenne, nous remplissons le reste
avec une autre capsule petite vide. S’il est nécessaire d’augmenter la masse de la capsule
moyenne, nous ajoutons dans la capsule vide la quantité nécessaire de plomb. Ainsi, nous
avons maintenu constante la masse totale de la capsule, et donc nous avons eu un temps
d’irradiation constant. L’impact de la plombe sur le flux neutronique dans le site

d’irradiation est négligeable.
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En travaillant avec le site 6, nous utilisons principalement les capsules grandes. S’il est
nécessaire d’irradier une capsule moyenne dans ce site, nous plagons les capsules
moyennes a I’intérieur des capsules grandes. A cause du fait que "hauteur des moyennes
capsules est plus élevée que celle de grandes capsules, on est obligé de perforer ces

derniéres sur I’axe du bouchon (voir Figure 2.8).

Figure 2.8 : Capsule moyenne a Pintérieur d’une capsule grande

Aprés avoir placé une capsule moyenne a I’intérieur d’une grande capsule, nous scellons
la capsule moyenne en la collant a la capsule grande, et ce pour éviter un déplacement

pendant le transport.

S’il est nécessaire d’irradier des petites capsules dans le site 6, nous les fixons a
I'intérieur des grandes capsules a 1’aide d’anneaux de mousse de plastique (voir Figure
2.9). De cette fagon, nous nous assurons que la petite capsule est bien fixée a I’intérieur

d’une grande et que notre échantillon se trouvera au milieu du site d’irradiation.



64

Figure 2.9 : Capsule petite a intérieur d’une capsule grande

Toutes les capsules contenant les substances examinées doivent étre scellées. Cela est
obligatoire pour empécher une contamination radioactive des surfaces de travail. De plus,
un échantillon dont une partie de la substance examinée est perdue, ne peut pas étre

mesure.

224 Bouchons de bois

La géométrie d’échantillon est un facteur important dont on tient compte dans la formule
de la courbe théorique d’auto absorption. Ce fait a été aussi considéré dans les travaux de
Gongalves et coll. qui ont étudié des échantillons ayant différentes géomeétries (sphéres, |
plaques, fils). Pour ce qui est de nos recherches, nous avons étudié les échantillons de

forme cylindrique. Sachant que notre substance examinée (NaCl) est une poudre, pour
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avoir une forme cylindrique d’échantillon en cours d’irradiation, il est apparu nécessaire

d’utiliser de bouchons.

Avec ces bouchons, nous pressons notre poudre jusqu'a l’obtention d’une forme
cylindrique (voir la figure 2.10). Cette forme reste la méme pendant tout le temps
d’irradiation, au cours du temps de décroissance, jusqu’au moment ou il est nécessaire

d’ouvrir I’échantillon pour effectuer d’autres opérations avec la poudre irradiée.

Figure 2.10 : Forme cylindrique d’échantillon assurée par un bouchon

Compte tenu de leur application, les bouchons devaient étre fabriqués d’un matériel dur
et solide pour pouvoir garder la forme cylindrique d’échantillon et pour résister a la
pression. Voila pourquoi, nous avons décidé de les fabriquer de bois car le bois ne
contient pas de grosses quantités d’éléments pouvant s’activer et de telle fagon pouvant

nuire a nos mesures.
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Trois types de bouchons ont été fabriqués qui répondent respectivement aux trois
différentes capsules utilisées. Ces bouchons ont la forme cylindrique et les paramétres

suivants (voir Figure 2.11):

Bouchon petit d-9,5mm épaisseur - Smm
Bouchon moyen d - 14mm épaisseur - Smm
Bouchon grand d - 26mm épaisseur - 6mm

Figure 2.11 : Trois types de bouchons utilisés

Vue que nous ne connaissons pas la composition chimique exacte du matériel dont les

bouchons sont faits, nous avons effectué¢ quelques irradiations pour déterminer :

1. Les bouchons deviennent-ils radioactifs et dans quelle mesure ;
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2. En examinant les bouchons, nous vérifions tout d’abord quels éléments sont
présents dans notre matériel, et plus précisément la présence des éléments pouvant
affecter notre travail. Nous sommes intéressés avant tout par des éléments ayant le
pouvoir de changer le flux neutronique c’est-a-dire les éléments modérateurs ou

ceux ayant des sections efficaces d’absorption élevées pour des neutrons.

Les irradiations effectuées ont donné des résultats positifs dans le sens que la présence
des bouchons ne modifie pratiquement pas le flux neutronique et leur activité aprés
I'irradiation est tres faible. On a effectué nos expériences comme suit : tout d’abord, un
échantillon d’aluminium sans bouchon a été irradié; le méme échantillon, mais avec le
bouchon, a été irradiée quelques jours plus tard. Les résultats obtenus a partir de ’'EPAA
ont été identiques dans les deux cas, ce qui nous a permit de mettre en application des
bouchons de bois pour des capsules de toutes les grandeurs et de les utiliser jusqu’a la fin

de nos mesures.
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23 Méthodologie

2.3.1 Temps de Pirradiation, de décroissance et de comptage : £, t, 1.

Il est évident, a partir de 1’équation (2.5), que pour calculer la concentration d’un
¢lément, il faut bien connaitre les trois temps - #, 4 f.. Nous allons utiliser cette
concentration calculée par EPAA pour trouver le facteur d’auto absorption (voir

I’équation (2.6)).

2.3.1.1 Letempst.

Nous connaissons le temps t; parce qu’il est strictement respecté par le logiciel qui
effectue le comptage. Dans notre recherche, nous avons choisi le temps de comptage égal
a 300 s. Ce temps est optimal parce que les échantillons sont assez actifs pour obtenir un

bon spectre aprés 300 s avec un nombre de rayons y suffisant dans le pic du *’Na.

23.1.2 Letempst,

Nous pouvons mesurer le temps #; avec assez de précision en utilisant un chronométre.
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2.3.1.3 Le temps ¢

On peut supposer que le temps d’irradiation £; commence au moment ou la capsule entre
dans le site d’irradiation du réacteur, et se termine au moment ou elle sort a 'aide du
systetme pneumatique vers le chateau de plomb. Les systémes pneumatiques des tous les
sites d’irradiation sont munis d’un chronometre. On fixe d’avance le temps d’irradiation
au chronomeétre. Quand la capsule est envoyée, elle passe par une photocellule située au
début du systeme pneumatique qui déclenche le chronomeétre. Quand le temps choisi est
terminé, le systéme pneumatique fait sortir la capsule.

On peut dire alors que, le temps du chronomeétref, est égal a :

t, =t +t, (2.7
Ou:
t est le temps entre le moment ou la capsule passe devant la photocellule et le
moment ou elle arrive dans le site d’irradiation ;
t est le temps réel de I’irradiation.

Si le temps d’irradiation est court, #; n’est pas négligeable par rapport a #;. Par exemple

pour le site d’irradiation 1 le #; peut atteindre jusqu’a 2 s, ce qui n’est pas négligeable
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dans le cas de I'irradiation d’échantillons contenant plusieurs grammes de Na, ou ¢; doit
étre de I’ordre de 5's.
Les chronometres qui sont a notre disposition dans le laboratoire se mettent en marche de

maniére différente :

- Pour les sites 1 et 2 - avec une photocellule située dans la partie supérieure du

tube par laquelle I’échantillon entre dans le réacteur ;

- Pour les sites 6 et 8 ils se mettent en marche manuellement par I’opérateur qui

entend le signal acoustique. Ce signal se produit quand I’échantillon tombe

dans le site.

Dans le premier cas (les sites 1 et 2), I’erreur dans le temps réel d’irradiation représente le
temps qui est nécessaire pour que 1’échantillon passe la distance entre la photocellule et le
site d’irradiation. Ce temps est différent pour chaque site et dépend d’une panoplie de
facteurs : la longueur du chemin suivi, la masse de 1’échantillon, la contamination du
tube, la forme du tube, la grandeur de la capsule, etc. Pour les sites 6 et 8, I’erreur
provient du temps de réaction du chercheur et donc représente une valeur spécifique pour
chacun.

Notre tache consiste, par une série d’expériences avec des échantillons d’aluminium (Al),

a déterminer le temps réel d’irradiation dans les sites 1, 2, 6 et 8.
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2.3.2 Détermination de temps réel d’irradiation t; par une série d’expériences

avec les échantillons d’aluminium (Al)

Pour arriver & notre but, on s’est servi des moyens d’analyse par activation. Toutes les

conditions pour toutes les expériences sont égales :

- Pour chaque site, nous effectuons trois séries d’expériences contenant 10

échantillons chacune ;

- Dans toutes les séries, nous utilisons les mémes 10 échantillons d’une masse
moyenne de 0,1g (la masse de chaque échantillon est mesurée en utilisant la

balance PG203-S de Mettler Toledo, et ce - avec une précision de 0.0001 g;

- Pour chaque site, nous effectuons deux séries d’irradiation : une de 4 s. et une

de 60 s. (ce qui représente notre temps d’irradiation ¢, (voir formule 2,7)) ;

- Pour les séries avec le temps d’irradiation 4 s., le temps de décroissance #, est

60s. ;

- Pour les séries avec le temps d’irradiation 60 s., le temps de décroissance #; est

600s. ;



72

- Pour toutes les séries, le temps du comptage . est de 60 s. ;

- Pour le comptage, on utilise toujours le méme détecteur (le détecteur C du
laboratoire SLOWPOKE), avec la méme position pour toutes les échantillons-

la position 4 (a 25 cm du détecteur car les échantillons sont trés actifs) ;

- Pour les calculs d’EPAA, on utilise la bibliothéque - CCOURT ;

- On suppose que le flux neutronique dans les sites d’irradiation 1, 2, 6 et 8 est
constant avec le temps. Donc, toutes variations de 1’activité mesurée

proviennent d’une variation du temps d’irradiation.

Pour effectuer nos caiculs d’EPAA., il est nécessaire de connaitre le flux neutronique dans
les sites d’irradiation. Nous utilisons les valeurs déterminées au préalable en utilisant des

irradiations de longue durée.

Pour déterminer le temps réel d’irradiation, les démarches suivantes ont été effectuées

pour tous les sites :

1. En utilisant les résultats du programme EPAA (mais pas dans le but de trouver la
masse exacte de 1’échantillon, ce qui est déja connu), nous cherchons le #; pour

la série de mesures avec #, = 4s. En entrant différents temps d’irradiation, nous
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comparons les masses calculées par EPAA avec celles obtenues par pesée. De
cette fagon, nous obtenons le #; avec lequel EPAA calcule la bonne valeur de
masse. Nous calculons la valeur moyenne de # pour les 10 capsules et ensuite

une estimation de #; par la formule #;= t;- t;

Avec cette premiere estimation de #; et la série de mesures avec #, = 60 s, nous
utilisons EPAA pour calculer des valeurs plus exactes du flux de neutrons. En se
basant sur les équations fondamentales d’EPAA (les équations 2.1 et 2.3), nous

pouvons réécrire 1’équation 2.3 comme suit:

CONST
_ CONT 2.8
p=""% 2.8)
Ou;
CONST = 4-4 (2.9)

C-W-B-e* (1-e*)

Nous calculons la moyenne des valeurs du flux pour les 10 mesures avec #, = 60
s et nous supposons que le flux moyen est le flux qui prévalait pour les 10

mesures avec f, = 4 s.

Avec cette valeur de flux, nous refaisons les calculs EPAA pour les mesures

avec f;, = 4 s (une deuxieme itération) et nous trouvons ainsi les 10 valeurs
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finales de #, et #; par t; = 4s - ;. Nous calculons la valeur moyenne de ¢; et 1’écart

type des valeurs de #;.

4. Cette valeur moyenne de #; peut étre utilisée pour calculer le vrai ¢ pour tout
irradiation dans ce méme site, peu importe la valeur de #, programmée au

chronomeétre : t; = t)-

5. Cette procédure a été utilisée pour déterminer le vrai # pour toutes les séries des
échantillons. Dans une série, les échantillons ont la méme géométrie et la méme
masse et sont irradiés dans le méme site, 1, 2 ou 8. Le site 6 doit avoir le méme ¢,
que le site 8 parce que, dans les deux cas, on se fie au son fait par la capsule qui

arrive au site.

Pour les sites 1 et 2, le temps réel d’irradiation est inférieur a #; car le chronométre se met
en marche avant que I’échantillon tombe dans le site d’irradiation. Au contraire, pour les
sites 6 et 8, ce temps réel d’irradiation est plus élevé que #, parce que le chronométre est
déclenché par I'opérateur apreés le début de I’irradiation. Pour vérifier si la différence
dans la géométrie des capsules influence le temps #;, nous avons utilisé les bouchons de
différents diametre : petit diamétre 15 mm, grand diamétre 17 mm. Les tableaux 2.1 4 2.3

montrent les résultats finaux obtenus & partir de nos calculs (pour les #; moyens).



Série 1 Al - 0.1 (g) site-1 bouchon petit

Ne | masse-(g)| td-(s) ]| te-(s) fti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 2.70 -0.059 | masse moyenne (g) I 0.1
2 0.1000 120 60 264 | -0.003

3 0.1001 120 60 259 | 0.035

4 0.1000 120 60 266 | -0.019 ti-moven(s) | 264
5 0.1000 120 60 262 | 0.019

6 0.1000 120 60 250 | 0.137

7 0.0999 120 60 274 | -0.009 écart type | 0.069
8 0.1000 120 60 271 | -007s

9 0.0999 120 60 263 | 0.006

10 0.1000 120 60 260 | 0.039 écart type % | 2.6%

Série 2 Al - 0.1 (g) site-1 bouchon grand

Ne I masse-(g)] td-(s) | tc-(s) | ti-(s)} écart résultat final

1 0.1001 120 60 252 -0.198 | masse moyenne (g) I 0.1
2 0.1000 120 60 223 | 0.091

3 0.1001 120 60 231 | o013

4 0.1000 120 60 233 [ -0012 ti - moven (s) | 232
5 0.1000 120 60 214 | 0180

6 0.1000 120 60 252 | 019

7 0.0999 120 60 229 | 0032 écart type | 0118
8 0.1000 120 60 228 | 0.045

9 0.0999 120 60 2.33 | -0.011

10 0.1000 120 60 226 | 0059 écart type % | 5.1%

Série 3 Al - 0.1 (g) site-1 bouchon grand

Ne I masse-(g)] td-(s) | tc(s) | ti (s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 57.78 0.539 | masse moyenne (g) I 0.1
2 0.1000 120 60 | ss63 | -0300

3 0.1001 120 60 | 5758 073

4 0.1000 120 60 | 5764 | 0683 ti - moyen (s) | 58.32
5 0.1000 120 60 | sse6 | -0337

6 0.1000 120 60 | 5952 | -1.198

7 0.0999 120 60 | 5858 -0256 écart type | 0.765
8 0.1000 120 60

9 0.0999 120 60 | 5733 | 0986

10 0.1000 120 60 | 59.16 | -0.840 écart type % | 1.3%]

Tableau 2.1 Résultats pour le #; dans le site 1
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Série 1 Al - 0.1 (o) site-2 bouchon petit

Ne I masse-(g)| td-(s) | te-(s) Jti-(s)| écart résultat final

1 0.1001 120 60 351 | -0.054 | masse moyenne (g) | 0.1
2 0.1000 120 60 344 | 0017

3 0.1001 120 60 351 | -00s8

4 0.1000 120 60 344 | o0.014 ti-moyen(s) | 346
5 0.1000 120 60 347 | -0.012

6 0.1000 120 60 342 | 0036

7 0.0999 120 60 343 | 0.029 écart type [ 0.049
8 0.1000 120 60 354 | -0.081

9 0.0999 120 60 241 | 0.046

10 0.1000 120 60 3.40 | 0.061 écarttype % | 1.4%

Série 2 Al - 0.1 (g) site-2 bouchon grand

Ne | masse - (g_) td-(s) | tc-(s) jti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 344 | -0.008 | masse moyenne (g) [ 0.1
2 0.1000 120 60 349 | -0.062

3 0.1001 120 60 344 | -0.009

4 0.1000 120 60 | 349 | -0057 ti-moven(s) | 3.43
5 0.1000 120 60 340 | 0.036

6 0.1000 120 60 343 | 0.000

7 0.0999 120 60 338 | 0.052 écart type | 0.044
8 0.1000 120 60 337 | 0.063 '

9 0.0999 120 60 240 | 0.028

10 0.1000 120 60 347 | -0.041 écart type % | 13%

Série 3 Al - 0.1 (g) site-2 bouchon grand

Ne | masse-(g)| td-(s) | tc-(s) | ti-(s)| écart résultat final

i 0.1001 120 60 58.90 | 0.533 | masse moyenne (g) | 01
2 0.1000 120 60 | ssa1| 0997

3 0.1001 170 60 | 5963 | -0.01

4 0.1000 120 60 | 5976 | -0332 ti - moven (s) | 59.43
5 0.1000 120 60 | 6021 | -077s

6 0.1000 120 60 | ss99 | 0447

7 0.0999 120 60 | 5984 ] -0410 écart type | 0.688
8 0.1000 120 60 | 5902 0417

9 0.0999 120 60 | 6062 | -1.190

10 0.1000 120 60 [ 3891 ] o518 écarttype % | 1.2%

Tableau 2.2 Résultats pour le #; dans le site 2
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Série | Al - 0.1 (g) site-8 bouchon petit

Ne | masse-(g)| td-(s) | te-(s) Jti-(s)]| écart résultat final

1 0.1001 120 60 4.27 0.051 | masse moyenne (g) | o1
2 0.1000 120 60 | 430 | o008

3 0.1001 120 60 | 436 | -0.03%

4 0.1000 120 60 | 432 | -0.00 ti-moyen(s) | 4.32
5 0.1000 120 60 | 431 ] o012

6 0.1000 120 60 | 432 ] o002

7 0.0999 120 60 | 432 | 0.000 écart type | 0.027
8 0.1000 120 60 | 434 | -0.020

9 0.0999 120 60 | 430 | o0.016

10 0.1000 120 60 | 436 | -0.036 écart type % | 0.6%

Série 2 Al - 0.1 (g) site-8 bouchon grand

Ne | masse-(g)] td-(s) | te-(s) | ti-(s)] écart résultat final

1 01001 | 120 60 | 458 | 0240 | masse moyenne (g)| 0.1
2 0.1000 120 60 | 126 | o008s

3 0.1001 120 60 | 427 | 0076

4 0.1000 120 60 | 433 | 0012 ti - moyen (s) | 434
5 0.1000 120 60 | 430 | o042

6 0.1000 120 60 | 441 | -0.063

7 0.0999 120 60 | 432 | o025 écart type | 0.096]
8 0.1000 120 60 | 432 | 0021

9 0.0999 120 60 | 427 | o071

10 0.1000 120 60 | 437 | -0031 écart type % | 2.2%)

Série 3 Al - 0.1 (g) site-8 bouchon grand

Ne I masse-(g) | td-(s) | tc-(s) | ti -(s)| écart résultat final

1 0.1001 120 60 | 6046 | 0122 | masse moyenne (g) | 0.
2 0.1000 120 60 | 6034 | 0.005

3 0.1001 120 60 | 6146 | -1.120

4 0.1000 120 60 | 6018 | 0157 ti - moyen (s) | 6034
5 0.1000 120 60 | 60.14 | 0.201

6 0.1000 120 60 | 6003 | 0313

7 0.0999 120 60 5962 | 0726 écart type | 0.602
8 0.1000 120 60 | 5971 ] 0631

9 0.0999 120 60 | 6128 | -0.941

10 0.1000 120 60 | 6019 | 0.151 écart type % | 1.0%|

Tableau 2.3 Résultats pour le 7; dans le site 8
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D’autres expériences ou la masse de capsules a été changée, sont effectués pour les sites
1 et 2. Pour ce qui est de la masse, elle a ét¢ augmentée par I’addition dans chaque
capsule de 5 g. de plomb (Pb). La masse totale de la capsule était avant 1’addition du
plomb est de 5.7 g. Les résultats finaux obtenus sont présentés dans les tableaux 2.4 et

2.5. Les résultats compilés des tableaux 2.4 — 2.5 sont présentés dans le tableau 2.6.



Série 1 Al - 0.1 () site-1 bouchon grand+ 5(g) Pb

Ne | masse-(g)| td-(s) | tc-(s) | ti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 2.77 0.024 | masse moyenne (g) o1
2 0.1000 120 60 280 | -0.004

3 0.1001 120 60 282 | -0.023

4 0.1000 120 60 282 | -0.024 ti-moyen(s) | 280
5 0.1000 120 60 280 | -0.001

6 0.1000 120 60 279 | 0.007

7 0.0999 120 60 276 | 0.038 écart type | 0022
8 0.1000 120 60 280 | -0.00s

9 0.0999 120 60 283 | -0.030

10 0.1000 120 60 278 | 0015 écart type % | 0.8%)

Série 2 Al - 0.1 (g) site-1 bouchon grand

Ne Imasse-(g)| td-(s) ] tc-(s) [ ti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 ] 120 60 2.25 0.083 | masse moyenne (g) l 0.1
2 0.1000 120 60 236 | -0.025

3 0.1001 120 60 240 | -0.065

4 0.1000 120 60 228 | 0.061 ti-moyen(s) | 234
5 0.1000 120 60 235 | o012

6 0.1000 120 60 243 | -0.006

7 0.0999 120 60 230 | 0037 écart type [ 0.056
8 0.1000 120 60 231 | 0027

9 0.0999 120 60 231 | 0025

10 0.1000 120 60 | 237 | -0.034 écarttype % | 24%

Série 3 Al - 0.1 (g) site-1 bouchon grand

Ne | masse-(g)| td-(s) ] tc-(s) [ ti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 5874 | 0405 | masse moyenne (g) | 0.1
2 0.1000 120 60 | 5895 | -0.617

3 0.1001 120 60 | 5847 ] -0137

4 0.1000 120 60 | s8sa| 0198 ti - moyen (s) | 5834
5 0.1000 120 60 | 5788 | 0.454

6 0.1000 120 60 | 58221 0121

7 0.0999 120 60 5754 | 0.798 écart type [ 0443
8 0.1000 120 60 | 5806 | 0278

9 0.0999 120 60 | 5818 | 0158

10 0.1000 120 60 | 5879 | -04s1 écart type % | 0.8%]

Tableau 2.4 Résultats pour le #; dans le site 1 avec changement de la masse
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Série 1 Al - 0.1 (g) site-2 bouchon grand+ 5(g) Pb

Ne I masse-(g) | td-(s) J tc-(s) | ti-(s)] écart résultat final

1 0.1001 120 60 330 | 0024 | masse moyenne (g) [ 01
2 0.1000 120 60 3.46 0.064

3 0.1001 120 60 351 0.014

4 0.1000 120 60 347 | 0.0%4 ti - moven (s) l 3.52
5 0.1000 120 60 3.57 -0.046

6 0.1000 120 60 3.55 -0.026

7 0.0999 120 60 | 255 | 0026 écart type | 0.038
8 0.1000 120 60 353 -0.006

9 0.0999 120 60 3.54 -0.016

10 0.1000 120 60 356 | -0.036 écart type %o | 1.1%)

Série 2 Al - 0.1 (g) site-2 bouchon grand

Ne [ masse-(g)] td-(s) | te-(s) | ti-(s)| écart résultat final

1 0.1001 120 60 3.53 -0.071 | masse moyenne (g) I 0.1
2 0.1000 120 60 3.50 -0.041

3 0.1001 120 60 3.46 -0.001

4 0.1000 120 60 349 | -0031 ti-moyen (s) | 346
5 0.1000 120 60 351 -0.051

6 0.1000 120 60 341 0.049

7 0.0999 120 60 349 | -0.031 écart type [ 0.057
8 0.1000 120 60 343 0.029

9 0.0999 120 60 343 | 0029

10 0.1000 120 60 | 334 | o119 écart type % | 1.7%

Série 3 Al - 0.1 (g) site-2 bouchon grand

Ne | masse-(g)| td-(s) | tc-(s) | ti(s)| écart résultat final

1 0.1001 120 60 5988 | -0.418 | masse moyenne(j) I 0.1
2 0.1000 120 60 59.27 0.192

3 0.1001 120 60 59.52 -0.058

4 0.1600 120 60 | 5903 | 0432 ti - moyen (s) | 59.46
5 0.1000 120 60 59.38 0.082

6 0.1000 120 60 59.09 0.372

7 0.0999 120 60 5968 | -0.218 écart type | 0.354
8 0.1000 120 60 60.05 -0.588

9 0.0999 120 60 59.07 0.392

10 0.1000 120 60 | 5965 | -0188 écart type % | 0.6%

Tableau 2.5 Résultats pour le #; dans le site 2 avec changement de la masse
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Il est intéressant de noter que la variation du # pour les sites 6 et 8, due a la variation du
temps de réaction de I’opérateur, est parfois inférieure a la variation pour les sites 1 et 2

qui utilisent une photocellule.

Les résultats montrent qu’en augmentant le diamétre de capsule, le 4 reste inchangé. Les
différences sont de ’ordre de I’erreur statistique. Par contre, avec 1’augmentation de la
masse, le ¢; augmente aussi. En effet, la capsule se déplace plus rapidement vers le site

d’irradiation.

Toutes les démarches effectuées nous ont permis de trouver la variation dans le temps
réel d’irradiation #; pour les sites 1 et 2, ainsi que celle qui provient du temps de réaction
de I’opérateur — pour les sites 6 et 8. Les valeurs obtenues pour # nous serviront de point
de départ dans nos futures recherches sur les éléments ayant des sections efficaces

élevées pour les neutrons thermiques.

Rappelons cependant que ces valeurs pour les sites 6 et 8 dépendent de la réaction
individuelle de I’opérateur et pourront changer en cas de changement d’opérateur. Pour
ce qui est des sites 1 et 2, les résultats obtenus seront valides pour une période de
quelques années — le temps pendant lequel, par une augmentation de ['usure, la

contamination des tubes du site pourrait augmenter considérablement.
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Une piste possible d’élimination de la variation de #; pourra étre un déplacement de point
de déclanchement de photocellule dans les sites 1 et 2 vers le point exact d’entrée de
capsule dans le site d’irradiation. Et cela - avec I’utilisation des fibres optiques. De telle
fagon, le chronometre enregistrera le moment exact d’entrée de la capsule. Evidemment,
dans ce cas, le #; sera négligeable, méme pour une irradiation de courte durée (3-4 s). Ce
systeme peut étre installé dans des sites 6 et 8, ce qui €liminera la variation du # avec le
temps de réaction de 1’opérateur. Nous espérons, que cette idée sera réalisée dans le

proche avenir et que les travaux de futurs chercheurs seront considérablement facilités.

233 Détermination de flux relatif dans les sites 6 et 8 par rapport au site 1

Evidemment, la détermination du flux neutronique dans les sites ou nous effectuons nos
recherches est de grande importance. La valeur du flux initial est une valeur

incontournable pour notre recherche ainsi que dans les calculs avec P'utilisation du

logiciel EPAA.

Nous effectuons nos recherches généralement dans les sites 6 et 8. C’est le flux
thermique qui nous intéresse pour attendre le but principal de notre recherche. Le
laboratoire ne dispose pas de I’information concernant ces flux dans les sites mentionnés.
Par contre, nous connaissons le flux thermique dans le site 1 qui était mesuré

expérimentalement quand le réacteur fonctionnant a une puissance environ 10 kW. La
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valeur de ce flux est de 5,59 .10' n/cm™.s™ (G. Kennedy et coll., 2000). La méthodologie

appliquée pour obtenir cette valeur est présentée ci dessous.

En 1999, une série d’expériences a ¢té effectuée en vue de définir les constantes
d’activation pour les éléments les plus fréquemment utilisés dans I’AAN (G. Kennedy et
coll., 2000). Ces constantes ont ¢été calculées en se basant sur les spectres neutroniques
des réacteurs SLOWPOKE et MNS, et en appliquant des valeurs kg et Qy (définies plus
loin). Les flux relatifs neutroniques thermiques, épithermiques et de neutrons rapides ont
été¢ mesurés dans des sites internes et externes du réacteur SLOWPOKE en appliquant la
méthode « bare triple monitor ». Pour ’analyse du flux neutronique thermique, 1’équation

suivante a été utilisée :

¢ _ Astd'ﬂ‘
*  m-(1-e*). et . (1-e*) B £

Ou:

O est le flux thermique

Agq  estla surface du pic du standard ;

m est la masse de 1'élément du standard (en pg) ;

B; est la constante d’activation de 1'élément du standard
(pour le site interne ou externe respectivement) ;

£ est ’efficacité du détecteur.
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On obtient la constante B a partir de la formule suivante (Kennedy 2000):

B, =2,883-104k0[1+@j

ou :

- la valeur 2,883.10" est obtenue a partir de 1’équation :

6,.0
NA%’“‘},“’=2,883-104

Au

- pour un élément autre que Au qui ak, = 1, le kg est calculé comme suit :

— MAugo-Oy
MoAuo-O,Au },Au

0

- f est le rapport entre les flux thermiques et épithermiques du réacteur de
recherche;

- le Qo représente le rapport entre I’intégrale de résonance et la section efficace

pour les neutrons thermiques (/o).

Le Qy(a) est calculé a partir de:
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0,429
(20 +1)0,55%

o, (a) = (Qo - 0’429)Er_a +
Pour la méthode « bare triple monitor », les matériels suivants ont été utilisés : un fil Al-
Au de diamétre de 1 mm qui contient 0,100 % d’Au (IRMM —530, Belgium) ainsi que

des plaques de Zr pur (99,9 %) d’épaisseur 0,125 mm (Alfa, USA). A partir de cette

méthode, les paramétres expérimentaux f et & ont été obtenus.

Pour utiliser les points expérimentaux obtenus de ces deux sites différents sur les mémes
graphiques, nous devons avoir le rapport entre les flux neutroniques dans ces deux sites.
Rappelons que le but principal de notre recherche consiste a vérifier expérimentalement
Pexactitude de la courbe théorique d’auto absorption pour les éléments ayant de grandes

sections efficaces d’absorption pour des neutrons thermiques.

A cette fin, nous avons évidemment besoin du maximum de points expérimentaux
reparties le long de la courbe. Le point le plus éloigné sur cette courbe correspondra a la

masse la plus élevée de I’élément examiné.

Dans le site 8, on peut irradier les capsules petites et moyennes, tandis que dans le 6 — les
capsules petites, moyennes et grandes. Les derniéres nous permettront 1’utilisation des

masses élevées.
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Voyons maintenant comment on peut déterminer les flux relatifs thermiques dans des

sites 6 et 8 par rapport au site 1.

Rappelons I’équation 1.6 qui nous montre que l’activité d’un échantillon A(r;) aprés

I’irradiation d’une durée ¢; (temps d’irradiation), est :

(1.6)

Pour I’activité produite par le flux thermique on obtient I’expression suivante :

- —_NA“;;’"'O (- o) (2.10)

a

4,(t)

Ou:
o,  estlasection efficace pour les neutrons thermiques d’élément activé ;

@, est le flux neutronique thermique;

L’activité totale (celle qu’on mesure) inclus aussi ’activité produite par les neutrons
o Q,(a)
épithermiques A,,(f;)est plus grande que A,(¢;) par le facteur |1+ T (G.

Kennedy et coll., 2000).
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Donc,

M

a

Amr(ti)zwme_m(l_e_ki)[l'f'%j (2.11)

Vue qu’on parle d’irradiation d’un méme échantillon dans deux sites différents, nous

obtenons :
Am(t’. )| =K. ¢”’~1L1 + Qo(al )J
Qf(] ) (2.12)
a.
Amrti7=K-”,2]+ 0\*™2
0 =K1 22
Ou:

A, (t;) et A,/(t), sont les activités d’échantillon pour les deux sites, pour un temps
d’irradiation ¢;; @, et@, , sont les flux neutroniques thermiques dans les deux sites; le K

représente I’ensemble de tous les autres facteurs puisqu’il s’agit du méme échantillon.

Alors, nous pouvons écrire :

5

Alot (t,' )2 (1 + QO (a] )] ¢th,2
J

A, ),[1 + & (“2))
— ¢1h,l (213)

D’ou, en connaissant le ¢, etles A4, (t;),» Au(;), on trouve le o
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¢th,2 = O

J % (2.14)

Dans le cas donné, pour les sites 6 et 8, nous obtenons :

AmmL@+Q§m>

A (1) [1+ 2%

¢rh,6 = ¢zh,1

—

e

(2.15)

N—

Q. (o,
f,
2 (ay)
1

Atol (tl )8 1 +

¢1h,8 = ¢rh,1

N——

Alot (ti )1 1 +

Pour les mémes échantillons irradiés pendant un temps .
Sur le plan pratique cependant, nous appliquons 1’équation 1.11 (au lieu de 1.6), comme

suit :

N ,008 me 1
M,A

a

S(t,,1,,t.) = (-—e®)(-e®)e® (111

Pour la surface de pic en fonction du flux thermique on obtient I’expression suivante :



90

S(t tdatc) Aaﬂﬁhimé‘ 1 [l _ Q(i;a)J(l _ e""‘) (1 _ e—h‘.) R (2.16)

Nous devons assurer utilisation de méme détecteur, avec la méme position de comptage,
ainsi que les mémes #;, t,et f. pour les mesures effectuées avec les deux sites d’irradiation.

De cette fagon, nous arrivons vers une équation telle que (2.15) :

S(t,.t,.1, )6(1+ 0 (@
¢m,o =¢m,1
S(t,.t,.t,), [l+ 0 (e
(2.17)
S(t,.t,.t, )8(1+Q°
¢m,8 =¢zh,1
S(t,.t,.t.), (1+ O (a

En connaissant déja leg, ., notre tiche se réduit a celle de calculer les deux équations

faisant partie de 2.17.

En utilisant les échantillons d’aluminium, nous trouvons les surface des pics pour les sites
1, 6, 8, et par les équations (2.17) les rapports des flux site6/sitel et site8/sitel. Aprés

cela, en utilisant la valeur expérimentale de flux pour le site 1 obtenue en 1999, nous
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trouvons les valeurs de flux pour les sites 6 et 8. Les constantes suivantes dont le

laboratoire SLOWPOKE dispose, ont été utilisées pour calculer les flux neutroniques:

S a
Site 1 18.0 -0.51
Site 6 48.6 +0.016
Site 8 52.7 +0.018
Ou(a) Qv(as) Qu(ag)
Al 0.917 0.662 0.656
Na 0.707 0.561 0.558
Cl 0.888 0.644 0.638

Tout compte fait, trois séries d’expériences de 10 échantillons d’Al chacun, et pour les
sites 1, 6, 8, ont été effectuées. Les temps analogues, le méme détecteur ainsi que la
meéme position de comptage ont €té utilisés. Ensuite, en utilisant I’'EPAA, nous avons
calculé le surface du pic pour chaque échantillon examiné et ainsi, par I’équation (2.17) le
flux neutronique. Les résultats globaux de mesures effectuées sont présentés dans le

tableau 2.7.



Site-6 (21-04-2004)
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Ne masse - (g) | td -(s) | tc -(s) ti -(s) flux écart résultat final

1 0.1001 900 300 60.24 2.81 0.012 } masse moyenne (g) | 0.1
2 0.1000 900 300 60.34 2.79 0.022

3 0.1001 900 300 60.34 2.84 -0.020

4 0.1000 900 300 60.34 283 | -0.009 FLUX - moyen | 2.82
5 0.1000 900 300 60.34 277 0.043

6 0.1000 900 300 60.34 2.80 0.018

7 0.0999 900 300 60.34 286 | -0.046 écart type | oo
8 (.1000 900 300 60.34 2.85 -0.035

9 0.0999 900 300 60.34 2.81 0012

10 0.1000 900 300 60.34 282 0.001 écart type % I 0.98%]

Site-8 (21-04-2004)

Ne masse - (g) | td -(s) | te-(s) ti -(s) flux écart résultat final

1 01001 | o900 300 60.34 296 0.024_| masse moyenne (g) | 0.1
2 0.1000 900 300 60.34 2.96 0.020

3 0.1001 900 300 60.34 2.99 -0.008

4 0.1000 900 300 60.34 2.98 0.004 FLUX - moyen | 2.98]
5 0.1000 900 300 60.34 2.98 -(0.001

6 0.1000 900 300 60.34 3.00 -0.0i8

7 0.0999 900 300 60.34 301 | -0.025 écart type | oois]
8 0.1000 900 300 60.34 297 6.007

9 0.0999 900 300 60.34 3.00 -0.020

10 0.1000 900 300 60.34 2.96 0.018 écarttype % | - 0.59%

Tableau 2.7 Les résultats pour les flux thermiques dans les sites 6 et 8

Site 6 - 2,82 .10" n/em™.s™!

Site 8 - 2,98 .10"" n/em?.s™!

Ces valeurs sont utilisées dans nos recherches expérimentales.
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2.3.4 Auto protection de neutrons thermiques : méthodologie expérimentale

Dans cette partie, nous allons expliquer la méthodologie utilisée pendant notre recherche.
Un grand nombre d’essais ont été effectués avant d’arriver a la méthodologie que nous
avons estimée comme la plus convenable pour arriver a notre but principal. Les principes

de base que nous avons appliqués dans cette méthodologie sont les suivants :

e Simplification de toutes les opérations pour réduire la possibilité d’erreurs.
e Les mémes procédures pour toutes les expériences (dans le but d’unification).
e Les mémes conditions de comptage dans le but d’éviter d’avoir a faire des

corrections.

e Utilisation d’un méme détecteur pour tous les échantilions.

2.3.4.1 Préparation des échantillons de NaCl

Deux types d’échantillons se préparent dans les petites capsules :

e Les échantillons liquides. On prépare ces échantillons en petites quantités et en

une trés petite concentration de la substance active (NaCl). Le NaCl se dilue en
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eau distillée. On sait que 1’auto absorption est inférieure a 0.1% pour des
concentration de C/ inférieure a I mg/mL. C’est le point de départ pour nos
mesures, des points de référence. On prépare a cette fin une solution de NaCl
ayant la concentration nécessaire mais toujours inférieure & 20% (200 mg/mlL)
Les essais ont montré qu’'avec une concentration de 26% et une température de
20°C on observe de la cristallisation. La cristallisation est indésirable parce que
I’échantillon n’est alors pas homogéne. Toutes les solutions avaient une
concentration inférieure a 20%. On a préparé des échantillons de I mL et de 0,5
mL. Les capsules sont scellées a ’aide d’une spatule en acier chauffée par un bec
Bunsen. Apres avoir été scellées et refroidies, les capsules sont examinées pour
leur étanchéité (en appliquant la pression). Si I’échantillon est hermétiquement
fermé il est placé dans une capsule grande ou moyenne selon le site d’irradiation.
Le temps normal d’irradiation est de 60 s. Dans les capsules a solution il n’est pas
nécessaire de mettre des bouchons de bois parce que le liquide en position
verticale de la capsule prend la forme cylindrique. A I’aide d’un systeme
pneumatique, les échantillons sont envoyés dans le site du réacteur ou ils doivent
étre irradiés. Apres 'irradiation, les échantillons sont de nouveau vérifiés pour
leur étanchéité. Dans plusieurs cas, un peu de solution a coulé a cause du contact
physique de la capsule avec le réacteur lors de son passage vers le site
d’irradiation, ou lors de I’arrivée dans le chiteau de plomb aprés I’irradiation. Si
c’est le cas, I’échantillon est alors hors d’état et on irradie un nouvel échantillon.

Seul un échantillon qui est absolument conservé peut étre mesuré. Les
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échantillons sont comptés a 10 cm du détecteur (position 3). Le temps de
comptage est de 300 s normalement. A cause de la faible densité de I’échantillon
et de I'énergie élevée des rayons gamma, I’atténuation des rayons gamma est

négligeable.

Echantillons secs. Avec ce type d’échantillons on irradie le NaCl sec (en poudre).
La capsule est remplie d’une quantité prévue de poudre qu’on pése sur la balance
avec la capsule. On comprime la poudre a I’aide d’un piston cylindrique. Aprés
avoir bien pressé 1’échantillon, on le pése de nouveau pour vérifier s’il n’y a pas
des pertes de poudre. On mesure la hauteur du cylindre de la poudre pressée, on
met le bouchon en bois et on presse de nouveau. Par la suite, on scelle la capsule,
on vérifie I’étanchéité de la capsule et on la met dans une capsule grande ou
moyenne pour qu’elle soit préte a étre irradiée. La procédure d’irradiation est
comme celle décrite si-haut. Aprés I’irradiation, la capsule est laissée un certain
temps dans le chateau de plomb pour que la radioactivité baisse. Apres le temps
de décroissance nécessaire, la capsule est ouverte et la poudre est versée dans un
grand récipient. On mesure la masse de la poudre. D habitude, il y a de petites
pertes sur la surface de la capsule et du bouchon. A I’aide d’eau distillée, on
prépare une solution de NaCl. La concentration de la solution peut étre jusqu’a
20%. Avec la solution préparée ainsi et bien mélangée on remplit une petite
capsule (1 mL approximativement). On mesure la masse de la solution et 4 la base

de cette mesure on définit le facteur par lequel on doit multiplier le résultat de la
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mesure pour tenir compte de la masse de tout I’échantillon, on peut le voir dans le
Tableau 2.8 colonne (coef.). Cette procédure nous épargne les calculs qu’il
faudrait faire pour chaque échantillon pour corriger I’efficacité du détecteur et
I’atténuation des rayons ¥ dans le cas d’échantillons de densité et de dimensions
variables. En utilisant cette méthode on peut résoudre aussi le probléme de
I’homogénéité de I’échantillon. On a constaté que 1’échantillon est activé de
maniere inégale selon quel c6té de I’échantillon est tourné vers le réacteur. Pour
obtenir des résultats corrects, il aurait fallu que chaque échantillon soit mesuré
deux fois, en tournant I’échantillon a 180°. La dissolution de toute la quantité de
substance irradiée assure I’homogénéisation complete. A I’aide de cette méthode,
I’exactitude de nos mesures s’est améliorée. Enfin, on scelle I’échantillon et on

vérifie 1’étanchéité.

2342 Comptage

Le comptage des échantillons s’effectue en utilisant le détecteur semi-conducteur. Avant
de mesurer 1’activité d’un échantillon, on calcule le pourcentage de volume de la solution
expérimentale dans la capsule et la valeur obtenue s’utilise dans le programme de

comptage.
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Nous plagons les capsules ainsi préparées dans le détecteur C, en position de comptage 3.
Pour tous les échantillons, le temps mort du détecteur varie entre 10% et 20%, et le temps

de comptage est de 300 s.

2.3.43 Traitement électronique des échantillons avec EPAA

Les spectres de chaque échantillon sont enregistrés sur une disquette et ensuite, EPAA est
utilis¢ pour calculer la quantité de Na, en utilisant la surface du pic a 1368 keV. Le
rapport entre la quantité de Na trouvée ainsi et la quantité déterminée par la pesée est une

mesure de ’auto absorption des neutrons.

2.3.44 Equations décrivant la courbe théorique

Nos recherches, comme cela était souligné dans le chapitre I, étaient inspirées par les
recherches de Gongalves et coll. Nous avons pour objectif I’application de leur courbe

universelle dans I’AAN. Rappelons qu’en irradiant le NaCl, moins de 96% de 1’activité

produite est causée par des neutrons thermiques et plus de 4% - par des neutrons
épithermiques. Dans les sites d’irradiation 6 et 8 le flux neutronique est plus thermalisé,

et seulement 1% de I’activité obtenue est produite par les neutrons épithermiques. A
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cause de cela, nous avons pu négliger les neutrons épithermiques et travailler avec

I’approximation que toute I’activité mesurée est produite par les neutrons thermiques.

Le sigmoide de Gongalves et col. est décrit par I’expression suivante :
A-A,
G,(z)=— S t4,
NEs
%
ou A, A3, p, z,sont des paramétres qui servent a ajuster le sigmoide. Pour des neutrons
thermiques ils ont les valeurs suivantes : A;=1; 4> = 0; z,= 0,597 £0,005; p = 0,964

+0,008 (Gongalves et coll.). Nous avons simplifié la formule comme suit:

1
Ga(2)=1—; (2.17)

< rd
oun:Z=—=kz, k=—.
% %

Quant au z, les recherches de Gongalves et coll. pour les neutrons thermiques sont faites
seulement en utilisant des plaques. Donc, ils ne proposent pas une formule pour z, pour
les échantillons cylindriques ayant des grandes sections efficaces d’absorption pour les
neutrons thermiques. Mais, dans leur article Extension to cylindrical samples of the

universal curve of resonance neutron self-shielding factors (Nuclear Instruments and
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Methods in Physics Research, 2004), pour les échantillons cylindriques irradiés dans un

flux de réacteur de référence, nous trouvons 1’expression suivante pour z:

r
z:z;ot (Eres)‘y' 77—

ou [Zm (E,,, ):] est la section efficace macroscopique de résonance totale;

R . . o
y=165 2 hh est le facteur géométrique pour les échantillons cylindriques;
+

r)‘ ’r - ’ re
Le facteur T concerne une résonance isolée pour le nucléide correspondant;

Nous pourrons prendre de cette formule les facteurs qui s’appliquent a nos besoins,
effectivement pour les échantillons cylindriques comportant des éléments ayants des

grandes sections efficaces d’absorption pour les neutrons thermiques.
. e e r. . ...
En premiére place, nous avons éliminé le facteur ,/—= puisqu’il s’agit des neutrons
T P £

thermiques ol on n’observe pas de résonance. Aprés, nous avons changé | X (E la
tot res

section efficace de résonance), avec la section efficace d’élément correspondant a des

neutrons thermiques [ZM(E,,, )] Quant au facteur géométrique, nous n’avons gardé

queY = % . Dans ce cas, la formule pour Z se transforme en :
+
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Z=k-Z,Y
o, N.m RH (2.18)

Z=k ="
ZR°H-M, R+H

Ou g, est la section efficace microscopique d’absorption pour I’élément en question;

Le facteur k doit étre déterminé expérimentalement.

Si on regroupe les éléments de 1’équitation (2.18), on obtient I’expression suivante :

‘k-o-N,| [ RH 1
Z=|"—""4|. 4. —
. TM, |R+H R°H
S S _ (2.19)
| #-M, | | R +RH

Enfin, la formule initiale avec laquelle nous avons commencé nos recherches a pris la

forme suivante ;

Ga = (2.20)

1

Ou: Z=KY metYy = ———
R° + RH



101

p constante qui détermine la courbure du sigmoide (Dans leurs publications,

Gongalves et all. proposent les valeurs variant de 0,96 4 1,05, nous allons vérifier
quel est la bonne valeur);

K constante englobant toutes les autres constantes, et ayant une valeur spécifique
pour chaque élément (sa valeur se détermine d’une fagon expérimentale). La

valeur de K varie d’un élément a un autre selon o,

IM,;
m masse de 1’élément irradié;

H hauteur de I’échantillon cylindrique;

R rayon de I’échantillon cylindrique.

2.3.45 Traitement des données avec les tableaux électroniques en Excel

Les tableaux électroniques de calcul étaient crées sur Excel spécialement pour nos études
et sont mutuellement li€s de sorte que les résultats d'un tableau s'affichent
automatiquement dans 'autre et cela se répéte jusqu'a ce qu'on obtienne les graphiques
finaux. Sur les graphiques on peut observer la courbe théorique (sigmoide) qui résulte des
équations (2.19) et plus tard (2.20) ainsi que les résultats expérimentaux obtenus. Dans la

description ci - dessous sont présentées les derni€res versions de ces tableaux. En variant
les constantes dans le dernier tableau, nous pouvons changer la forme et le déclin de notre

courbe et de cette maniére nous pouvons l'ajuster de fagon a ce qu’elles correspondent a
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des résultats expérimentaux et d'obtenir de vraies constantes. Les opérations qu'on fait

dans les tableaux peuvent étre systématisés comme suit :

1. Tableau — protocole. Ce tableau représente tout simplement !’introduction de
toutes les données des expériences effectuées en série: nom de 1'échantillon,
date de l'irradiation, site de lirradiation, temps de l'irradiation, temps de
décroissance, mesure, type de capsule, hauteur de capsule, résultat des calculs
effectuées par le programme EPAA pour 'échantillon correspondant, coefficient
de correction (ce coefficient était mentionné plus — haut, voir le tableau 2.8). La
derniere colonne (Na pg.) est calculée en multiplient le résultat d’EPAA (EPAA
res) par le facteur (coef) qui est le rapport entre 1’échantillon au complet et la
partie qui a été comptée. Toutes les données de ce tableau qui sont nécessaires
pour les calculs suivants se transférent dans le tableau général (voir la partie qui

suit).
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2. Tableau général. Ce tableau est divisé en plusieurs parties et toutes les données
de base sont celles du tableau précédant : le premier secteur « Irradiation »
comporte l'information des conditions d'irradiation. Le deuxiéme secteur
« Géométrie » comporte l'information pour la géométrie de capsule et aussi pour
le site d'irradiation. Sur la base de cette information, dans les colonnes finales
du secteur le facteur géométrique Y est calculé et mentionné ci - dessous. Le
secteur suivant porte le nom « Mesure » et contient de l'information concernant
les conditions de mesure ainsi qu’une colonne « Correction du comptagen.
Cette colonne perd pratiquement son sens aprés lintroduction de la
méthodologie décrite dans la partie 2.3.4.1 (voir Echantillons secs). Malgré cela,
cette colonne était gardée dans le but de rendre le tableau plus souple. Le
dernier secteur « Résultats finaux » est desﬁné aux calculs finaux.
Premicrement, les résultats obtenus d'EPAA en microgrammes se transforment
en grammes. Ce résultat est divisé par la valeur mesurée avec la balance. De
cette manic¢re on obtient un rapport, qui représenté I’écart entre la valeur
obtenue d’AAN et celle mesurée préalablement avec la balance. Cet écart est

di a l'effet d’auto protection (voir le tableau 2.9).



105

[e19U93 nedqe ] ¢°7 Ned[qeL

W02 0] LP02G 0 [PELILZG + PV ZLoeCE JO0E [S0GZ] & TGF | + |BICelco0]0ar s [ 1Ev G Cite s [220] G0 [ 0 & 10 2 |06 110 J6atc [ueie S002] ¢ |6 JOENIANLIS
t8YIEZ00 | BPIETI 0 | 1691591 (2L 661S6LEJ00C[00C] & (G & J¥iBLLOLC| 008y )| SLvOJELi |20 §0 |G [ 3 [0 | T R90G[41 |0 JCLBT | 46 S002] T | 6 J6INIANIS
p{96£970 | $/96€0°0 |5280640'| G7006/04 J0OE |S00Z( Z (04 ) 4 JZBZ00G.C(208v L [€IGOJEILIL [Z/0f S0 [0 [ L |0 |BELRO0G(41 |0 J14657 1889} S00Z] 7 | 6 JEINIANIS
FiE8y90| G1EEPE 0 |125028Y'0(100 250288 00C [500Z( 2 (01| 4 Ji08vee0| 208k ) | 86600 |2.0[ G0 [0 1 [0 84 J90G[4 [0 J5€602 [iges S00Z] 2 ] & JL2NIJNIS
L9900 | BGEYI9 0 [T62LT8G[621 STLLZE]C0C [S00C] ¢ G| 1 J82eTivB 0| 208ty [9EQ0|Cisi) [2G] SO |0 [ 4 [0 [9¥I J00G|i |G Ji2iB) |WZ1 S002) T | 6 JOINIANIS
189900 1289990 [1805/04 (78080602 100C |500C) € |OF[ | J668IZG0H |08V L [LELONCHEY (240 G0 [ O | ¢ [0 €3I JO0G |1 |0 82601 | 180 S00Z] 7 ] 6 JSIN3dNiS
6081000 | £G6569°0 |VZI0BYG0|08C ZIOBPOT00C 002 | T |06 | 1 I¥O89SCZL | 208v s [SE80 (€151 [210] 60 |0 | & |0 [WEO 906 |+ | O JSO0P1L 80| €T | 267 POIIBRF RS |S00Z] ¢ | 6 FPONTdNLS
6L5202C | 615204°0 [¥OYSIIvC(BZY GPGLLVIO0E |S00T| 2 [0 | J6v20/0€3 | 208y | v26C|CI1 1 [240) 60 |0 [ 4 [0]8200006 (1 |0 JSS201 [9990] 2601 | 289t P&ioB)veaS |S00Z] 2 | 6 JEINIdNIS
eeg018, 0| 566642 0 [6Seoecz0icascosizfooe [gooz] ¢ [oi| o+ Juoue8s [eoevs [sizs Jersit[eoo] g0 [o [+ Jofevooos|i o fzowo[woe0] o160 |60 rossfrees]sooz] 2 J6 [zenadnis
kzzsss o siviced [saeesiiolviSoRetiifooe Toooz] ¢ Joe ! 1 Joveooeez|aogvilvssuleiiislzzo] co ol cfolovofens]ilofvizo [6£i0]€seo |eoen frocsalveas]sooz] z JelizNaanis]
BN e 1 (e (78] Jeeee Juwa] T Tisuwo] wsuoo | jsuco [ wuca] wo | uo glafalu d a Jifel o Fennen] voef s |6 Jewsun]li] wo
‘20300 | EN | YydI.p iRy | B eP  |I0NTAJATA] ZA | HA 5y o Jhy]o|w]d] H Juropous (6) essew By ajep il
xneuyy sieynsey abeywos alpowoah uojeIpeLf
[F6eEer o] eoare 0 [v61212v O iey 61212k [O0E [S002] € 1 ] & JCrP6eoe s ciors] 200k J€ibbs |4r0] G0 | O] 014 1905 J905] L 10 J6800t |590] ¥t 1951 Frose]rees]ouz] ¢ Jec]oonaddis
100522 6 | v29522°0 [vagieave|vevepisgvfoog[cooz| € [ | 1 Jossewazi [ezezi|uos]eisii [2vo| so [0 o]y [veiJoos| s [0 [zees0[ersn] sest | v fzseefeces [sooz] 2 Jaz]6indddis
earied 0] 114220 [eoseeryofiogoucivvfooe [sooz] € |1 [ 1 [aseszecs [esoes 180y [eni [avo] 60 [o [o[s [os Jeos]s [o [iomo[sigo] zs [zee pezmsfrtas|sooz] 2 [e]ainaddis
218484 0] vagees 0 [si0zzvolsoseioser]ooc ooz € [ ¢ | ¢ Jesecvecs ez | b1 JCusie [avo[ GO [0 [ o [2viJoos]s [0 [eseeq a0l i [avi Riassfreasioooc] 7 [62] /iN3ddiS
[eosses 0] izhies o [sanciecofzioencic]ooc [0z € [ [ 1 Jeseesmyiesoziesisfeisiy [ov0] 60 [0 [0 |+ [SE4J005]4 [0 [1e20 [Se50] 65t |es¢i ssefrees|sooz] ¢ Joc)9iNaddi8
[reesvio] 6rivie |se6icee0lpiseescat]oot [S00z) € [+ | 1 Joozemssi [eaozs[e6is Jerivy [svo] so JoJo[vicuoos|i]o fesaeo[ucolzies [2ie poieveos]sooz] ¢ [82fSiNdddi
vOEReL 0 | 966620 [o06essco|icoosesscfooc]sooz] € ]+ [ + [eeeeiees (€97 joszi [eriie [vo[ 60 Ja ol [exiJeos]i [0 Jion0[savo| ez |iczi [poeos]rras|cooz] ¢ [ee]viNaddi
26v¥08, 0| £469v2 0 [sSvraecooos svboesfooc 900z € [+ [ ¢+ Jzozeoess [eozy [oz€ufeusis [avg] 50 Jo Jo 1 fviufoos] (o] veso [ssv0[ ot [Gvi posas]scasfomz] ¢ [sef CiNadd:
0666G5. 0] 6v1620 [ezsiseenlsaraizeoocfcocz] € [+ | + Fossey [erozifaceeriss|ave| 60 [o [0 [e0t Joos]t [0 ]6/980 [i2ava] a0t [5801 [psisefreas |S00Z] ¢ 18Z] ZiNIddIS
fec0ezae o] asieet o | eseazolsyz osesziooe |00z € 1 | 1 Jeeoogeg jeioe 12y feies 12v0] 60 0015 [e60905]) 10 [85650 14860 | €860 | €850 RpriSalstas [S002] £ 1621 1INIdIS |
oN__ Jeuivda3] (B1eN Brijey | o) Jeweefuu] T Pisvec] suo | seuco Jieu} we | uo glafafuw ¥4 Jilel 0 feN Joew] we] ) [ 51 eees]ww o
202 | e | wydapiensoy [ 3| opep  |uoNZAdAsA] TA | B4 | sy | ¥ |2AN)o|w]d]| # Jurepeus (6) ossew A o)ep N
Xneuyy syeynsay sbeyurod E L] uoeIpedf
5680, 0 | 2066540 J6g6e0sT 0| v cecouz Jooe [co0e| € [ 8 | 1 Joaesees i [€4074] ¢53 Jeisit [uv0] 60 [0 [0 [ [680]005]4 [0 J€s0 eae0] 1680 | 2680 [ioeefries J5002 § JOINIddIS
565v61L O] szatel 6 [ssvisezn|gigesvz]ooeioooz] € [ 6 | + Jeszaesz]eori [wegs ey [svo[ G0 [ [os [ 6o Joos|s|o Jieero[aec] 2080 [ 2080 Foma]vees |00z 8§ 6N3ddi
Jeoser iG] 85¢024 0 (8216122 0[26L asiez]ooc o0z €[ 6 [ 1 NierisGrZ[€00 (6223 €433 [40G] S0 [0 |0 [4 [€20]90G] 4 [0 fi€or0 [8820] 1610 | 1640 OIEO]#E RG] 5007 8] 8N3ddi
Jrveni6s 0] foezes o [cLeczozolisr meepzfoocfooce| € [6 | o Jeowive[eiori| 2063 [€1is [ave] 60 [0 ]G |4 [990]906 |1 |0 Joteco [9520] 890 | avdo Jposis] vt es 5002 6} IN3ddis
Jroser080| 500080 [ 2voesi 0 [eeiveess Jooc[oooz] € [6 | + [ireoesoz ez i|wa0[eisi [2v0] G0 JO[O[1[s50o0s i [0 €60 [420] 1560 | 1550 R/vi6]be8S 9002 8 ] 9N3ddti
Jroecvigo | cecaonc [8265€51 0[siaaesifooc[sooz| € [6 [ 1 Jecsesvaz]erozy [avzzfeniss [vo] o0 [o o[+ [evoJeos]: [0 [izezo 610 [zeve |28r0 peizefrtes|oooz] € 8 SNIddi
EZ0; 8180 [66051C1G[6v8'605ILL[00E(G00C] € 16 [ 1 JOCves 0 €07: [AZvZ [€1dus [4v0[ 60 (O |G|V (VO RG0G]L [0 JEAWT0[4040] 8000 | 9000 i 2808] #E 65 | 5002 8] ¥N3ddi
L42€v8 0| BHZBER 0 |8BECYOL G(vSLBECHCI]00C [ 002 € [ 6 | | J609CI/VE|€OT L] 6ELT]EHIY (00| G0 [0 10 [ 1 [ICORGUS| |0 JGI6L0[¥L0] GIED 5002 8] EN3ddi
[€0.6.870| SOVB0R'0 108E81.0C|6rEGaE8s2J00C|002] € |6 | 1 Ji0BAERE[€/OZL|EWiT]EIn L [Av0[ §0 [0 ]G [ |1COJ00G |1 |0 JELZ0[6800] 20 K002 8 | N3ddis
L0rzZA8'0 | £16068°C 1Z6¥0050012/22GvR5100C 15007 € | 6 | 1 Joeeveery | e/07 | CETCisty [2b0f 60 1010 [ (9100606 1 | 0188600 ]%000]1 €640 90021 € 181 iN3ddiS
eN__Jeuiivagd] Clen | i6d)epn | () JeseeJuw] f [ysusc] tsuoo | jsuoc Jisuoo] uo ] up Wl 4 Rifel © FeN]iom eese Jun] £ wou
DU Y EN | YYdIPIBINSeY | B ojep | 2i0qzAdAmA] ZA | s4 | sy | ¥ JeAv]|o|w]d] # Jurepous (B} ossew il boN
xneuyy siensoy ebequwoa VT uoeipely




106

3. Tableau - plot. C’est le tableau électronique qui sert pour créer des graphiques.
A I'aide de ce tableau sont calculés les points de la courbe théorique, sur la base
des formules qui seront présentées ci - dessous. Dans ce tableau sont aussi
indiquées les données du tableau électronique précédant (les valeurs
expérimentales qui correspondent & une masse déterminée du Cl). Dans les deux
dernieres colonnes du tableau sont calculés les valeurs de Z qui représente une
valeur correspondante a la masse de 1'élément ayant une grande section efficace
d’absorption et a la géométrie de I'échantillon. Le G est le coefficient d’auto
protection. Ces valeurs sont indiquées sur l'abscisse (Z) et l'ordonnée (G) et
déterminent la courbe théorique. Théoriquement, le G peut varier de 0 a 1 et les
valeurs de Z varient de 0 a . Sur le plan pratique cependant, en ayant en vue
les capacités de nos sites d’irradiation, le Z pour les ponts expérimentaux ne
dépasse pas 1. La courbe théorique contient les valeurs jusqu’aux Z=1,35; G =
0,42 (voir tableau 3.10). A c6té des colonnes Z et G sont indiquées les résultats
expérimentaux. Leur Z est calculé sur la base des données dont on dispose pour
chaque échantillon : la masse, la géométrie et la valeur expérimentale de G,
lesquelles sont calculées par le tableau général. La colonne P-t représente les
valeurs expérimentales de G pour les petites capsules, la colonne M-n - pour les
capsules moyennes, et la colonne G-d - pour les grandes capsules. Sur les
graphiques, les petites capsules sont représentées par les points en rouge, les

moyennes par les points en vert et les grandes par les points en bleu.
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Chapitre 111

Résultats et discussion

3.1 Résultats

Dans ce chapitre, seront présentés les résultats de nos recherches sur I’auto protection de
neutrons thermiques. On fera une analyse de ces résultats et on discutera les phénoménes
observés. Enfin, nous proposerons un modéle pour décrire les nouveaux phénoménes

observés.

3.1.1 Détermination de la relation entre le facteur d’auto protection et la masse

de I’élément absorbeur

Comme il était déja mentionné dans le Chapitre II du présent ouvrage, la formule

théorétique pour Gy, est la suivante :

Go =7 2.1)

1

ou: Z=K-Y-metY=2——
R+ RH
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R et H sont le rayon et la hauteur de 1’échantillon cylindrique.

Rappelons les objectifs liés a I’application de cette formule :

- De vérifier si I’équation proposée décrit correctement le phénomeéne de 1 auto

protection pour les échantillons cylindriques irradiés dans le flux neutronique du

réacteur SLOWPOKE ;

- De vérifier la valeur de 1'exposant p, défini au début par Gongalves et col. comme

p=0964,

- De déterminer la valeur de la constante K ;

- Si la formule indiquée ci-dessus ne décrit pas correctement le phénoméne, de

proposer de nouvelles formules.

En particulier, il fallait vérifier si ’équation décrit bien la variation de Gy avec la

géométrie.

Le vrai travail expérimental a débuté en février 2004. On a irradié deux séries de 10
petites capsules dans le site 8 du réacteur SLOWPOKE. Dans I’'une de ces séries, la

masse de NaCl est restée constante et ce n’est que la dimension H des échantillons qui a
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été changée. On a utilisé du sucre pour la dilution des échantillons. Dans I’autre série, la
géométrie est conservée, mais la masse de la substance active NaCl a été changée. A la

fin février 2004, nous avons déja eu de premiers résultats encourageants.

Les points expérimentaux sont obtenus a 1’aide de I’équation suivante: G, = —£44. Le

mesuré

G est présenté sur I’ordonnée de nos graphiques. Les valeurs de Z calculées comme

,; est
(R*> + RH)

suit: Z=K-Y -m, sont présentées sur 1’abscisse. Evidemment, si ¥ =
une constante, Z dépend seulement de la masse de 1’élément absorbeur — le Cl dans notre
cas. Cependant, ¥ dépend de la géométrie d’échantillon c’est pourquoi, pour chaque
échantillon nous calculons d’abord Y et aprés Z. De cette maniére, en calculant Gy, et Z,

nous obtenons nos points expérimentaux. Nous les comparons par la suite avec la courbe

obtenue de la formule théorétique pour Gy,

Par la suite, nous avons continué avec d’autres séries en utilisent les trois types de
capsules : petites, moyennes et grandes. On a irradié aussi des échantillons en état liquide
avec une trés petite concentration de la substance active de NaCl. Ces échantillons
devaient nous aider a ajuster le début de notre courbe, ayant en vue qu’en concentration si
petites, I’effet d’auto absorption est si faible qu’il tend vers 0, le facteur Gy, tend vers 1.
Ainsi, les résultats obtenus par rapport a la masse a 1’aide de ’AAN ainsi que les valeurs

mesurées de la masse a 1’aide de la balance analytique doivent presque coincider.
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Les mesures nous ont amené a choisir les valeurs de p et de K, suivantes: p= 0,964

(fixe); K = 0,42 (variable). Au début de nos recherches, nous avons utilisé la valeur de p
proposée par Gongalves et al. ( p=0,964), mais, aprés avoir fait nos calculs en utilisant le

méthode des moindres carrés, nous avons trouvé la valeur de p = 1.

La Figure 3.1 est obtenue (en échelle logarithmique).
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Pour avoir des résultats justes quand on fait des mesures avec des échantillons de

volumes différents, il a fallu corriger pour tenir compte les effets suivants :

- La différence de distance entre le détecteur et la partie supérieure de la capsule

(I’échantillon est placé horizontalement sur le détecteur);

- Absorption différente des rayons ¥ par la substance irradiée causée par 1’épaisseur de

I'échantillon.

I était nécessaire d’introduire des coefficients pour chaque type de capsule pour corriger
I’effet de la géométrie de la capsule sur ’efficacité de détecteur. Les coefficients étaient
détermin€s par des essais, comme la géométrie de la petite capsule a été prise d’étalon.
Ces corrections étaient aussi prises en considération pour tous les échantillons et les
résultats étaient calculés & nouveau par rapport aux coefficients obtenus. Le probléme de
I'utilisation de ces corrections était résolu définitivement plus tard par le changement de
la méthodologie de mesure comme cela a été indiqué dans le Chapitre II (dilution des
échantillons dans I’eau). Ensuite, était réalisée une autre série d’expériences fut réalisée
avec le NaCl et cette fois ci - avec des grandes capsules, en vue de vérifier si la formule
théorique est bien valable méme pour des masses plus élevées. On a envisagé ainsi de
vérifier la constante géométrique de la formule théorique. Sur la Figure 3.2 on voit les
résultats obtenus et on voit presque une forme compléte du sigmoide, qui représente une

courbe théorique indiquant le phénoméne d’auto protection.
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A partir de ce moment, il s’avérait rationnel d’observer uniquement la concentration de
Na parce que les points de Cl et de Na coincident (Figure 3.1). De plus, sur touts les
graphiques n’est indiquée que la différence des capsules. Tous les points expérimentaux
représentent la concentration de Na calculée par EPAA. A ce moment, tous les tableaux

électroniques sont dans leurs versions finales.

Sur les Figures 3.1 et 3.2 nous disposions de plus de 130 points expérimentaux qui
suivent bien notre courbe théorique et il semblait que notre travail prendra était couronné
de succes. Dans le but d’obtenir des points expérimentaux de 1’autre extrémité de la
courbe théorique, c’est-a-dire pour les masses les plus élevées possibles de la substance
active, des expériences uniquement avec de grandes capsules ont été réalisées. En fin de
compte nous ne pouvions pas augmenter infiniment la masse parce que nous étions
limités par le volume des grandes capsules. De plus, il était trés compliqué d’analyser de
tels échantillons parce que malgré leur court séjour dans le réacteur, ils devenaient trés
actifs et il fallait attendre au moins deux jours pour pouvoir les compter. Toutes les
grandes capsules étaient irradiées dans le site 6 du réacteur dont les dimensions
permettaient 1’utilisation des ces capsules. Jusqu’a ce moment, toutes les autres (petites
et moyennes) capsules presque sans exception étaient irradiées dans le site 8. Afin de
mieux comparer les sites 6 et 8 nous avons voulu irradier de petites et moyennes

capsules dans le site 6.
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3.1.2 L’influence de la géométrie du site d’irradiation et de la géométrie des

échantillons sur les résultats expérimentaux

Il fut réalisé une série d’expériences avec le NaCl ou les mémes échantillons (petits et
moyens) étaient irradiés au début dans le site 8 du réacteur et ensuite dans le site 6. Les
essais €taient faits en conditions absolument identiques d’irradiation, de décroissance et
de mesure. La Figure 3.3. reflete les résultats de cette expérience. Nous voyons que les G
mesurés dans le site 6 sont toujours plus élevés que les G mesurés dans le site 8 avec les

mémes échantillons. Nous tirons les conclusions suivantes :

- Nous sommes témoins d’un phénoméne physique qui jusqu’au présent n’était pas

pris en considération;

- Ce phénomeéne est dii aux différences dans les sites d’irradiation, ainsi qu’a la

présence de la substance qui absorbe les neutrons;

Notre tiche consiste alors a étudier ce phénoméne et a proposer faire les corrections

nécessaires dans la formule théorique.
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Nous avons réalisé une autre série d’expériences dont le but était de déterminer avec plus
de précision les courbes en question. A ces fins, 10 échantillons de contenance différente
de NaCl mais ayant la méme géométrie étaient utilisés, ot la quantité de la substance
analysée changé proportionnellement (de 10g & 1g, avec le pas de changement de 1g -
série M). La hauteur des échantillons est de 4,5 cm. On a utilisé seulement des capsules

moyennes.

On a exécuté successivement trois séries d'irradiations lors desquelles les capsules étaient
irradiées d'aprés un schéma déterminé dans les trois sites : site 1, site 8, site 6 (apres leur
activité baissée, les capsules étaient irradiées de nouveau dans le site suivant). De cette
manicre et en utilisant des mémes échantillons, nous les avons activés dans les trois sites
différents et nous avons obtenu trois points expérimentaux différents, un point pour
chaque site. Pour éviter des erreurs aléatoires lors de la mesure, on a réalisé deux mesures
par chaque capsule en changeant la position de la capsule & 180°. Les résultats obtenus
étaient tres encourageants parce que sur le graphique sont clairement apparues trois
courbes différentes correspondantes a chaque site (voir Figure 3.4). Les lignes sont des

polyndmes ajustés aux points expérimentaux.
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L’objectif suivant consiste & vérifier avec plus de précision le comportement des trois
courbes. Sont-elles paralléles ou s'éloignent-elles en fonction de l'augmentation de la
masse de la substance qui absorbe les neutrons? Les courbes doivent avoir un début
commun pour les petites concentrations (G = 1 pour Z = 0). Ces raisonnements
théoriques devaient étre vérifiés par des expériences — ce qui a mené a ’élaboration de 5
nouveaux échantillons (série N - de masse de 0,6g 4 0,05 g). Le méme schéma de travail

était conservé et les résultats finaux peuvent étre observés sur les Figures 3.5 et 3.6.
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Apres avoir réalisé ces essais, nous avons tiré les conclusions suivantes. Premiérement,
nous €tions en mesure de répondre a la question concernant les différences dans 1’auto
protection dues a la géométrie. En fait, nous croyons que les différences dans 1’auto
protection sont dues aux différences dans les géométrie des sites d'irradiation combiné a

la géométrie des capsules que nous irradions (voir le Figure 3.7).

Le schéma de la Figure 3.7 présente toutes les combinaisons possibles sur le plan
géometrique entre le site d'irradiation et le type de la capsule utilisée. Les cylindres gris
représentent les échantillons qui absorbent les neutrons. Les cylindres blancs représentent
les limites du site d’irradiation, la ol commence 1’eau qui peut réfléchir les neutrons.
Entre 1'échantillon et 'eau il y a de I'air et aussi la paroi en aluminium du site
d’irradiation. Il est évident que le flux neutronique résultant qui est la cause de
l'activation de I'échantillon, est dii & l'interaction de tous les milieux différents. Il y a I’air
qui n’a pas d’effet a cause de sa faible densité. Il y a aussi I’eau qui réfléchit les neutrons
et le NaCl qui absorbe des neutrons grace a la présence de Cl - I'élément qui posséde une
section efficace d’absorption élevée pour les neutrons thermiques. Quant aux murs de la
capsule, leur influence est non-significative car ils sont trés minces et ils ne possédent pas
d'éléments qui ont une grande section efficace d’absorption de neutrons. Pour cette
raison, leur influence est négligée. Quant aux murs du site d’irradiation faits d’Al. leur
¢paisseur est faible et I’Al a une faible section efficace pour I’absorption et la diffusion

de neutrons. Leur influence est ainsi peu importante.
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Figure 3.7 : Les différences géométriques entre les deux sites d’irradiation ;
Cylindre gris : diamétre de I’échantillon
Cylindre blanc : diamétre de site jusqu’ au réflecteur eau
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Comme on voit sur ces schémas, la distance entre la substance active qui se trouve dans
la capsule et le mur du site derriére lequel se trouve I’eau (les sites 6 et 8 se situent hors
de la couche de béryllium du réacteur - voir Figure 2.3) est différente dans les cinq cas
présentés. En fait, si nous avons d’autres sites a dimensions différentes et respectivement
d’autres capsules différentes, les combinaisons possibles pourraient se multiplier
sensiblement. On peut donc résumer le changement de la géométrie comme une relation
entre le diametre du site d’irradiation et le diamétre de la capsule. Il est nécessaire de
remarquer que c’est la seule différence géométrique entre les deux sites qui a une

importance.

Nous nous sommes rendus compte que malgré la distance égale des sites d’irradiation du
centre du réacteur et la correction correspondante faite pour les flux neutroniques, les
résultats expérimentaux montrent une différence systématique entre les échantillons
identiques activés dans les deux sites - site 6 et site 8. A noter que les échantillons du site
8 sont toujours moins actifs de ceux du site 6. Cette tendance s'agrandit avec
l'augmentation de la masse de la substance absorbante, ce qui veut dire - avec
I"augmentation de I’élément ayant une section efficace d’absorption élevée pour les
neutrons thermiques, notamment le Cl. En d'autres termes, en augmentant le Cl, dans le
site 8 I'effet du phénomene d’auto protection est plus intense que celui du site 6. La seule
différence constatée est dans la géométrie des deux sites. Nous avons supposé qu'en
résultat du fait que le CI absorbe des neutrons, la géométrie des sites change de fagon

différente le flux neutronique. Notre hypothése consiste a supposer que le flux
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neutronique provenant du réacteur traverse le site d’irradiation et subit un changement
causé par I’élément absorbant, ce qui en diminue la valeur. Le flux ainsi diminué peut se
réfléchir sur I’eau entourant le site d’irradiation et retourner vers 1’échantillon. Ce flux
« de retour » lui aussi contribue a ’irradiation totale de I’échantillon. La différence dans
les géométries cause des différences dans les flux « de retour », notamment : quand la
distance entre la substance absorbante et ’eau est plus grande, le flux « de retour » est
plus faible. Les modeles précédents d’auto protection, comme Salgado (2001), etc. ne
tiennent pas compte de la réflexion des neutrons sur le milieu entourant 1’échantillon. Ces

modeles supposent un flux neutronique isotrope qui traverse 1’échantillon une fois.

Il serait difficile d'expliquer exactement de quelle fagon varie le flux neutronique en
passant par le site et en se réfléchissant par 1’ecau. Pour avoir une idée plus réelle de la
variation du flux neutronique dans notre échantillon, nous avons fait de nouveaux essais
qui devraient éclaircir ce phénomene et plus spécialement le changement de I’amplitude
du flux neutronique. Il est nécessaire de noter que résoudre ce probléme plus précisément
est trés complexe, ce qui pourrait servir de base a autre recherche. Ici, nous nous sommes

limités a des études plus générales et qualitatives.

Nous avons donc réalisé une nouvelle expérience avec quatre échantillons de diamétre 14

mm avec deux d'entre eux irradiés dans le site 6 et deux dans le site 8. Tous les
échantillons avaient des feuilles en cuivre (Cu) sous la forme d'un cylindre collé aux

murs intérieurs de la capsule. Deux des échantillons étaient remplis de NaCl, et de cette
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maniére nous avions deux échantillons pleins de substance absorbeur des neutrons et
deux échantillons sans cette substance. L'un des objectifs de 1'essai était de vérifier si les
¢chantillons sans substance absorbeur donneront des résultats identiques et si les
€chantillons pleins de NaCl montreront une différence. En fait, les plaques de cuivre
jouaient le rdle d'indicateur. L'autre objectif de cet essai est de vérifier quel est la
variation du flux neutronique dans l'espace autour de la substance absorbeur. A ces fins,
apres que les échantillons furent irradiés, les plaques étaient sorties, jaugés et coupés en
24 morceaux rectangulaires de dimensions égales. Chaque morceau était pesé et compté
deux fois, une fois sur chaque coté, pour déterminer I’activité moyenne. En fin de
compte, 192 mesures de 96 morceaux rectangulaires en cuivre furent faites (voir Figure
3.8). Ces expériences ont confirmé notre hypothése. Les résultats de la Figure 3.9
montrent clairement qu’en absence de 1’élément absorbeur le c6té le plus éloigné (coté
gris) et le coté le plus prés du cceur de réacteur (coté rouge) ont des valeurs de flux
identiques pour les sites 6 et 8. Tandis que, en présence de 1’élément absorbeur, les
valeurs des cOtés rouges et gris sont différentes : celles du site 6 sont plus élevées que
celles du site 8. Cela veut dire que, partout, le flux est moins réduit dans le site 6 — moins

d’auto protection.



A B C D E F G H
Al Bi1 Ci D1 | Ei Fi G Hi
Al B1 Ci D1 | Ei Fi Gi Hi
Al | Bi Ci D1 | Ea Fi Gi | Hi
A B C D E F G H
A1 | Bi Ci D1 | Ei Fi Gr | Hi
Al | Bi Ci D1 | Ei Fi Gi | Hi
Al Bi1 Ci Dh | Ei Fi Gi | Hi
A B C D E F G H
Al | Bi C D1 | Ei Fi G | Hi
A1 | Bi Ci D1 | Ex Fi G1 | Hi
Al | Bi Ci Dh | Ei Fi G | Hi
A B C D E F G H
A1 | Bi Ci D1 | Ei Fi G | Hi
A1 | Bi Ci D1 | Ei Fi G | Hi
Al B Ci D E: Fi Gi H:

Nom de série

S6vVO1

Nom de série

S6CO2

Nom de série

S8vVO3

Nom de série

S8CO4

Figure 3.8 : Les plaques - indicateurs en cuivre
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Les résultats de mesures sont présentés sur la Figure 3.9 et la Figure 3.10:les F

représentent le flux neutronique a chaque endroit:

Site 6, Cuivre pur

Site 6, Cuivre, NaCl plain

1
1,882} F= 20

1,762} F= 1 F= 1,875

1,853} F=

Site 8, Cuivre pur

F1
2,951) F=
2,975 F= 3
2,948} F=

Site 8, Cuivre, NaCl plain

Figure 3.9 : Les résultats de mesures des plaques en cuivre
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Les carrés rouges représentent le coté tourné vers le réacteur, les carrés gris - le c6té le

plus éloigné du cceur du réacteur.

Site 6 Cuivre pur Site 6 Cuivre, NaCl

Figure 3.10 : Visualisation des cylindres en cuivre : le coté rouge est toujours le plus

actif.
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3.1.3 Définition de la constante de géométrie

Les résultats de tous les essais effectués jusqu’ici dans cette recherche ménent a la

conclusion suivante.

- Le phénoméne que nous observons, la variation de Gy, avec la géométrie et la site
d’irradiation, est dii a deux facteurs : la présence d’une substance qui absorbe des
neutrons thermiques; des géométries différentes qui se manifestent selon les

combinaisons entre le site d'irradiation et la capsule;

Alors, il est nécessaire de corriger la formule théorique et plus précisément sa partie
« géométrique » (¥). Comme c'était indiqué dans le chapitre précédent, nous avons

débuté avec la formule théorique suivante:

G, = 2.1
T 2.1)

1

Ou: Z=KYmetY=——
R + RH

A cause de la présence du phénoméne décrit plus haut, il fallait corriger le facteur

géométrique Y et le présenter comme le produit de deux facteurs :



=35, G.D

Ou y; est le facteur géométrique initial qui décrit la géométrie de I’échantillon,
notamment le volume contenant la substance ayant une grande section efficace
d’absorption. De son cdte, y, tient compte de la géométrie du site d’irradiation et de la

capsule méme.

1
= 3.2
"R RH 6.2
Y2 KR '
1 _ g
RS
R est le rayon de I’échantillon en cm;

R;  estlerayon du site d’irradiation en cm;

K est une constante géométrique qu’on définit par des essais.

Nous présenterons plus tard la valeur expérimentale de la constante K, .

En fin de compte la forme définitive de la formule théorique a pris la forme suivante :

Gth = 1 + Zp (34)
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Ou: Z=KY metY= ,1 . L
R“+RH1 K R
RS

1l s’avérait donc nécessaire de vérifier cette formule et aussi de déterminer la

constante X "

3.14 Vérification de la théorie d’influence de la géométrie

On a commencé a vérifier la validit¢ de la formule théorique et a déterminer la

constante K, par une nouvelle série d’expériences. Le seul site dans lequel nous

pouvions irradier touts les types de capsules était le site 6. C’est pourquoi, la premicre
série d’essais s’effectuait dans ce site. On avait adopté la méthodologie du Chapitre II.
L’utilisation des points expérimentaux obtenus avant la découverte du phénoméne
d’influence de la géométrie est devenu inappropri¢ comme résultat d’une méthodologie
différente. Ils n’étaient donc pas utilisés pour éviter le danger d’avoir des résultats

incorrects lors du processus de définition de K, .

On avait préparé et irradié trois types de capsules, aprés quoi les résultats expérimentaux

étaient comparés avec la courbe théorique sans tenir compte de la constante K, (K, = 0).

On a clairement différenci€ trois tendances différentes, Figure 3.11.
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Ensuite, la constante K, était introduite dans les calculs et sa valeur changée jusqu’a ce

que les points expérimentaux et la courbe théorique coexistent 1’autre (voir Figure 3.12).
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La valeur de K, obtenue est de 0.42. De cette fagon, il fut montré que la nouvelle
formule fonctionne et satisfait 4 nos résultats. Plus tard, la valeur exacte de K . fut

trouvée en utilisant la méthode des moindres carrés.

Dans le but de vérifier si les constantes ainsi trouvées sont les mémes pour le site 8, de
nouvelles séries d’essais, cette fois dans ce site du réacteur, étaient entreprises. Le site 8
ne permet le travail qu'avec de petites et de moyennes capsules. La Figure 3.13 qui suit
montre manifestement les résultats de ces expériences, notamment que les constantes

appliquées pour le site 6 sont aussi valides pour le site 8.
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Dans les deux sites, nous avons irradiés et mesurés au total 84 échantillons, 36 furent
irradiés dans le site 6 et 48 - dans le site 8. En d’autres termes, nous avons atteint
approximativement la méme quantit¢ de points expérimentaux comme avant
I'introduction de la nouvelle constante. La différence est que maintenant les points

expérimentaux correspondaient bien avec la courbe théorique.

La série suivante d’expériences était faite dans le site 1 du réacteur. Nos hypothéses

étaient que, a cet endroit, la constante K . Scrait probablement différente, parce que le

site 1 est trés différent des sites 6 et 8. Il se trouve plus prés du réacteur, il est entouré de
béryllium et non pas d’eau; par conséquent, la quantité de neutrons épithermiques dans ce
site est plus €levée. On a irradié de nouveau des échantillons petits et des moyens de
quantité¢ différente de la substance active de NaCl. Aprés avoir obtenu les résultats, il

s’est révélé que la constante K . dans ce site est la méme, mais la constante K est
différente. Donc, il est apparu que la constante K ¢ est influencée par 1’élément absorbeur

et la géométrie concréte, mais pas par I’environnement du site d’irradiation. La différence
dans les flux neutroniques ainsi que dans I’environnement autour du site, influencent la
constante K . On a fait encore une série d’échantillons supplémentaires dans le site 1 du
réacteur qui contiennent Na,SO, a la place de NaCl. Le but de ces échantillons était de
prouver qu’en absence de 1’élément ayant une section efficace d’absorption élevée pour
les neutrons thermiques comme Cl, I’effet d’auto protection ne sera pas observé. C’est-a-
dire, la quantité calculée de Na a I’aide de I’analyse par activation correspondra 4 la

quantité mesurée a 1’aide de la balance.
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Malgré le fait que ces essais ne contiennent pas du Cl, a chaque point, une valeur de Z a
été calculée, et cela, dans le but de mieux visualiser les 5 points sur le graphique. Si non,
tous les points seront fusionnés dans un seul point qui se trouvera au début du graphique,
avec des coordonnés (G =1,Z = 0). Cette expérience a confirmé de nouveau notre

théorie. Les résultats de tous les échantillons irradiés dans le site 1 sont présentés sur la

Figure 3.14.
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En conclusion, a I’aide de la méthode des moindres carrés, nous avons définitivement

déterminé les valeurs pour les constantes K, K . €t p. Leurs valeurs pour les sites 6 et 8
sont respectivement: K =0,36; K ¢ =0.5; p=1. Pour le site 1, ces valeurs sont les
suivantes: K =0.29; K, = 0.5 ; p=1. Les différences des valeurs de K pour le site 1 et

les sites 6 et 8 sont explicables. Rappelons ce que représente la constante K, a partir de la

formule 2.19 ;

_k'aCI'NA
”'Ma(a)

K (2.19)

Il est évident que K change de valeur pour chaque élément en dépendance de sa masse
atomique et de sa section efficace d’absorption pour des neutrons thermiques. En méme
temps, K dépend aussi du k qui, au plan physique, représente I'influence du réflecteur
autour du site d’irradiation (dans notre cas, le béryllium pour le site 1 et 1’eau pour les
sites 6 et 8). Il est possible que k dépende aussi d’autres facteurs que nous n’avons pas
pris en considération parce qu’ils ne sont pas manifestés pendent nos expériences. Nous

pouvons réunir les k, 7 et N en une nouvelle constante :

3.5)

Donc, la formule (2.19) prend la forme suivante :
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(3.6)

En utilisent la formule (3.6), et les valeurs de o, , M, pour CI (Chart of the Nuclides

(2002)) nous avons calculé les valeurs de k pour I’eau et le béryllium : (x,, = 0.38,

K,, = 0.3)

De cette fagon, une fois obtenue la valeur expérimentale de K pour le Cl, nous sommes
en mesure de calculer la constante K pour n’importe quel élément, en utilisant la formule

suivante :

— ) (3.7)

Ou:

O, st la section efficace d’absorption des neutrons thermiques pour I’¢lément X

M

a(x)

est la masse atomique d’élément X.

Ces formules nous permettent maintenant de déterminer 1’auto absorption de neutrons

thermiques pour tous les éléments absorbeurs et tous les sites d’irradiation. Le K . de 0.5
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a été vérifié dans les sites d’irradiation 1, 6 et 8. Cependant, nous ne pouvons pas
nécessairement conclure que cette valeur est bonne pour tous les sites d’irradiation de
tous les réacteurs de recherche. Les valeurs de k (0,38 pour I’eau ; 0,3 pour le béryllium)
aussi ne sont pas nécessairement valides pour les autres sortes de réflecteurs (eau lourde,

graphite) moins communs.

En utilisant les valeurs obtenues et en particulier les valeurs de p=1,K ¢ = 0.5, nous

pouvons maintenant écrire la formule compléte de l’auto absorption de neutrons

thermiques en simplifiant notre formule théorique comme suit :

G. = 3.8
w =157 (3.8)

G,

(3.9)

1+ 4

(R> + RH) - [1 - LO’SRJ]
RS

Les résultats finaux avec ces constantes sont visualisés sur les Figures3.15 et 3.16.Nous

pouvons observer que la courbe théorique est bien ajustée aux points expérimentaux.

Donc, nous avons trouvé les bonnes constantes.
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Conclusion

L’objectif principal de trouver la relation entre la quantité d’un élément absorbeur de
neutrons et le flux thermique moyen dans un échantillon a été atteint. L applicabilité et la
validité¢ de cette relation pour tous les sites d’irradiation et toutes les géométries
d’échantillons ont été étudiées. Les résultats obtenus de ces études nous ont permis de
raffiner la formule décrivant le phénoméne d’auto absorption pour des échantillons
cylindriques d’éléments ayant une grande section efficace d’absorption de neutrons
thermiques. La nouvelle formule tient compte de la réflexion des neutrons par I’eau ou le
béryllium entourant le site d’irradiation, ainsi que de toutes les géométries d’échantillons

et de sites d’irradiation.

Dans le but d’atteindre nos objectifs, une méthodologie du travail permettant d’obtenir
des résultats précis et d’éviter des erreurs qui peuvent se produire lors de la préparation,

I’irradiation et le comptage des échantillons a été mise au point et appliquée.

Le temps réel de I’irradiation, et son incertitude, dans les sites 1, 2, 6 et 8 a été mesuré et

une solution technique qui pourra rendre le temps d’irradiation plus précis a été proposée.

Les flux neutroniques relatifs dans les sites 6 et 8 par rapport au site 1 ont été déterminés.
Les travaux expérimentaux ont démontré de quelle maniére la présence d’un élément

absorbeur des neutrons influence le flux neutronique prés de 1’échantillon. Ceci a clarifié
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la compréhension de la maniére qu’un échantillon absorbeur modifie le flux de neutrons

réfléchissent dans les matériaux du site d’irradiation.

Nos recherches ont aidé aussi & élargir l'application de l'analyse par activation
neutronique pour les échantillons contenant les éléments ayant des sections efficaces
d'absorption élevées pour des neutrons thermiques. Par exemple, auparavant, il était
impossible d'analyser un échantillon d'une masse de 1 g contenant plus que 10% de Cl.
L'erreur causée par le phénoméne d'auto protection était considérable et inconnue.
Aujourd'hui, en appliquant la théorie développée lors de nos recherches, nous sommes en
mesure de faire une analyse précise d'un échantillon contenant jusqu'a 60% de Cl; c'est la
concentration de Cl trouvé dans le PCV (vinyle). Connaissant la grande présence dans
notre environnement du Cl et d'autres éléments absorbeurs de neutrons, un plus grand

nombre de substances est maintenant analysable par activation neutronique.

Pendant notre travail, nous avons affronté plusieurs problémes et questions qui peuvent
constituer eux mémes la base pour des recherches futures. Ainsi, notre travail
expérimental et théorique a tracé les problématiques qui devront étre analysées et
résolues : recherches sur d’autres éléments ayant de grandes sections efficaces
d’absorption pour des neutrons thermiques et vérification de la validité des constantes
pour ces ¢léments; recherches sur la variation du flux neutronique a l’intérieur de
I’échantillon; vérification de 1’applicabilité de nos résultats pour d’autres réacteurs, avec

d’autres géométries de sites d’irradiation et d’autres géométries d’échantillons.
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