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Résumé

Objectifs

L’ objectif principal de ce projet de recherche consiste & développer des modéles
mathématiques représentatifs pour ’analyse par activation neutronique dans un site
d’irradiation interne d’un réacteur Slowpoke. Un autre objectif important vise a corriger
les masses mesurées d’éléments par analyse par activation neutronique, a ’aide de ces
modéles mathématiques. En effet, le phénoméne de perturbation du flux neutronique est

la cause directe d’une sous-estimation des masses réelles.
Hypothéses

Nous avons supposé que les résultats de perturbation du flux mesurés dans I’un
des sites internes aprés le premier chargement de combustible du réacteur Slowpoke de
I’Ecole Polytechnique de Montréal demeuraient valides aprés le deuxiéme rechargement

du réacteur.

Nous avons aussi supposé que la distribution spatiale des neutrons thermiques,
leur spectre continu d’énergie, de méme que la dépendance en énergie cinétique des
neutrons des sections efficaces microscopiques d’absorption neutronique sont des
facteurs qui permettent une représentation valide des résultats d’analyse par activation
neutronique. Nous avons également supposé que le flux neutronique est isotrope dans le

référentiel du laboratoire.
Méthodes expérimentales
Nous avons employé ces résultats expérimentaux pour valider nos modéles

mathématiques d’un site d’irradiation interne. Les résultats que nous avons obtenus

grice a nos modéles sont cohérents avec ceux des différents auteurs.
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Nous avons déterminé une corrélation globale précise des résultats
eXpérimentaux de la perturbation du flux en fonction du volume d’échantillon et de la
section efficace macroscopique d’absorption neutronique. Celle-ci est valide pour des
volumes d’échantillons cylindriques variant d’environ 0,1 a 1,3 ml et une plage de
section efficace macroscopique d’absorption neutronique allant jusqu’a 5 moles-b de

sept (7) éléments ayant des numéros atomiques (Z) variant, de 5 a 79.
Méthodes semi-analytique et numérique

Nous avons cong¢u un modéle mathématique de transport neutronique semi-
analytique, afin de représenter le comportement neutronique dans un site d’irradiation
interne du réacteur Slowpoke, en présence de divers éléments ayant des volumes et des
concentrations variés. Ce modéle combine une solution de 1’équation de Boltzmann pour
un cylindre fini, par la méthode des harmoniques sphériques et une expression
comportant deux (2) fonctions harmoniques cylindriques, afin de simuler la perturbation

du flux.

A Tl'aide de ce modéle semi-analytique, nous avons réalisé des analyses de
régressions non linéaires des résultats expérimentaux, par la méthode des écarts

quadratiques minimums.

Nous avons également produit un modéle de transport neutronique numérique

d’un cylindre en 2-D, par la méthode des ordonnées discrétes de schéme S, . Dans les

deux cas, nous avons supposé un spectre d’énergie de Maxwell pour les neutrons
thermiques prédominant dans les sites internes, aux basses €nergies. De plus, nous avons
pris en compte la dépendance en énergie des sections efficaces microscopiques

d’absorption neutronique.
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Afin de concevoir et implanter ces divers modéles, nous avons utilisé un logiciel

de calcul symbolique, plutdt que les langages usuels de programmation.

Principales conclusions

Les écarts moyens entre les résultats de notre modéle de transport neutronique
semi-analytique et les résultats expérimentaux de perturbation du flux sont de I’ordre de

1 %, et donc inférieurs a I’erreur expérimentale fortuite d’environ 2 %.

Les résultats du modéle numérique des ordonnées discrétes présentent un écart
moyen d’environ 3 % et un écart-type d’environ 2 % par rapport aux résultats

expérimentaux.

Les modéles mathématiques semi-analytique et numérique confirment le
caractére universel des courbes de perturbation du flux en fonction de la section
macroscopique de capture neutronique radiative, pour sept (7) ¢éléments ayant des
propriétés physiques fort différentes. Ils s’avérent étre mathématiquement représentatifs

du comportement neutronique dans un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke.

Applications éventuelles

Nous avons également mis au point un processus rapide (ms) et précis (ng) de
correction de la concentration mesurée pouvant aisément étre implanté dans le code
EPAA du laboratoire d’analyses par irradiation neutronique. Cette méthode corrective
compense ’effet de la perturbation du flux. L’implantation de ce processus permet

d’étendre largement la plage des mesures et d’en améliorer la précision.
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Abstract

Objectives

The main objective is to build representative mathematical models of neutron
activation analysis in a Slowpoke internal irradiation site. Another significant objective
is to correct various elements neutron activation analysis measured mass using these
models. The neutron flux perturbation is responsible for the measured under-estimation

of real masses.
Hypothesis

We supposed that neutron flux perturbation measurements taken during the Ecole
Polytechnique de Montréal Slowpoke reactor first fuel loading were still valid after the

second fuelling.

We also supposed that the thermal neutrons spatial and kinetic energies
distributions as well as the absorption microscopic cross section dependence on the
neutrons kinetic energies were important factors to satisfactorily represent neutron
activation analysis results. In addition, we assumed that the neutron flux is isotropic in

the laboratory system.
Experimental Methods
We used experimental results from the Slowpoke reactor internal irradiation

sites, in order to validate our mathematical models. Our models results are in close

agreement with these experimental results.
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We established an accurate global mathematical correlation of the neutron flux
perturbation in function of samples volumes and macroscopic neutron absorption cross
sections. It is applicable to sample volumes ranging from 0,1 to 1,3 ml and macroscopic
neutron absorption cross section up to 5 moles-b for seven (7) elements with atomic

numbers (Z) ranging from 5 to 79.

Semi-Analytical and numerical Methods

We first came up with a heuristic neutron transport mathematical semi-analytical
model, in order to better understand neutrons behaviour in presence of one of several
different nuclei samples volumes and mass. In order to well represent the neutron flux
perturbation, we combined a neutron transport solution obtained from the spherical
harmonics method of a finite cylinder and a mathematical expression combining two

cylindrical harmonic functions.

With the help of this model and the least squares method, we made extensive non

linear accurate regression analyses of the experimental results.

Also, we devised a numerical neutron transport model using the discrete
ordinates method of Sg scheme. In both cases, we assumed a thermal neutrons Maxwell
energy distribution since thermal neutrons are dominant in internal sites. In addition,
both of our models used energy dependant microscopic neutron absorption cross

sections.

In order to implement and use these mathematical models, we chose to use

computer algebra software instead of the more usual ones.



Main Conclusions

The Slowpoke reactor internal irradiation site neutron transport semi-analytical
model results are within 1 % of the flux perturbation experimental results which is well

within the experimental results error at about 2 %.

The discrete ordinates numerical method results obtained from a 2-D finite
cylinder shows an average error of about 3 % and a variance of about 2 % as compared

to the experimental results.

The semi-analytical and numerical models clearly confirm that the results for many
different elements are located on a unique flux perturbation curve as a function of the
macroscopic absorption cross section for a given sample volume. Both models of a
Slowpoke internal irradiation site are in close agreement with the experimental flux

perturbation results.

Applications

We devised a rapid (ms) accurate (ng) measured concentration correction
computing algorithm for an internal irradiation site that can be easily implemented in the
existing neutron activation laboratory EPAA software. This corrective method
accurately compensates the flux perturbation effect. This process allows more accurate

concentration measurements for many elements on a wider concentration range.
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CHAPITRE 1
INTRODUCTION

1.1 PROBLEMATIQUE ET BUTS

Le but principal de ce projet consiste a développer des modéles mathématiques
représentatifs du comportement neutronique dans les échantillons cylindriques irradiés
dans les sites internes du réacteur Slowpoke de I’Ecole Polytechnique de Montréal

(Kennedy, 1982).

Un objectif important vise a représenter adéquatement la perturbation du flux
neutronique a proximité et dans les échantillons de ces sites d’irradiation neutronique
internes. La perturbation du flux neutronique combine la dépression du flux scalaire a
I’extérieur d’un corps absorbant et 1’autoprotection a I’intérieur de celui-ci. Elles sont
causées par la présence d’au moins un isotope ayant une section efficace macroscopique

de capture neutronique radiative élevée (De Soete et al, 1972).

Le but ultime de cette recherche est de mettre au point une méthode de correction
précise et rapide des concentrations ou des masses mesurées des €léments irradiés afin

de compenser la perturbation du flux.

Lorsque la perturbation du flux d’un échantillon est importante, la concentration
ou la masse mesurée de n’importe quel élément présent dans I’échantillon est sous-
estimée par rapport a la concentration ou la masse réelle. La figure 1.1 présente
clairement I’impact de la perturbation du flux sur la mesure de la masse d’échantillons
de 1,5 ml contenant des masses variées de cobalt-59. La courbe du graphique provient
d’un modéle mathématique de transport neutronique semi-analytique d’un site

d’irradiation interne présenté au chapitre 4.



Masse de cobalt {g) mesurée en fonction de la masse réelle de cobalt pour V=10 ml
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Figure 1.1 : Graphique de la masse mesurée Cm (g) d’un échantilion
homogeéne de cobalt-59 de 1,0 ml en fonction de la masse réelle Cr (g).

1.2 HISTORIQUE DE LA PERTURBATION DU FLUX NEUTRONIQUE

L’étude des facteurs de correction de 1’autoprotection des neutrons thermiques a
été un sujet trés répandu durant les années 1950-1960. La plupart des travaux portaient
sur des neutrons mono énergétiques et ignoraient la distribution neutronique dans

I’espace géométrique des échantillons pour les pics de résonance (Mo, Ott, 1987).



A la fin de cette décennie, une méthode d’expansion semi-analytique des
harmoniques sphériques fut employée pour étudier le phénomene d’autoprotection

(Selander, 1960).

Eastwood et Werner (Eastwood et al, 1962) procédérent a I’étude expérimentale
de I’autoprotection de feuilles et de fils de cobalt de différents diamétres par la technique
d’analyse par activation neutronique sur des alliages de cobalt et d’aluminium, dans le

réacteur NRX canadien.

Yamamoto et Yamamoto (Yamamoto et al, 1965) employérent la technique de
probabilité des collisions, de méme que les diffusions neutroniques pour chacun des pics
de résonance des éléments étudiés afin de déterminer les facteurs d’autoprotection

individuels.

Rossito et Terrani (Rossito et al, 1972) démontrérent que la perturbation du flux

est fortement dépendante de la géométrie de I’échantillon.

Kennedy et Marcotte (Kennedy et Marcotte, 1984) mesurérent la perturbation du
flux des neutrons thermiques en fonction de la masse de quelques éléments et du volume
de I’échantillon cylindrique, dans un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke(1).
L’indice (1) associé au nom du réacteur Slowpoke signifie que le réacteur fonctionnait
avec son premier chargement de combustible. A cette époque, le réacteur Slowpoke

avait encore son chargement initial de combustible fortement enrichi (Kennedy, 1982).

Carter (Carter, 1982) employa la méthode de calcul Monte Carlo alors que
Nolthenius et Carter (Gongalves et al, 2001) calculérent I’autoprotection des sections

efficaces des résonances applicables au taux de réactions multigroupes.



McGarry ( McGarry, 1986) étudia I’ autoprotection d’échantillons d’uranium (U-
238) et de cobalt (Co-59), qui sont des matériaux principalement diffusants. Il étudia
également ’or (Au-197) avec son imposant premier pic de résonance d’absorption

neutronique d’environ 18 kb 44,9 eV.

Egalement en 1986, Mo et Ott (Mo et al, 1987) effectuérent des mesures
d’activité, de minces feuilles d’or, de manganése, de tungsténe et de thorium suite a

’activation de celles-ci par des neutrons rapides.

Gongalves, Martinho et Salgado (Gongalves et al 2001) étudient spécifiquement
I’autoprotection des neutrons épithermiques en présence du premier pic de résonance de
certains noyaux absorbeurs de neutrons présents dans des échantillons sous forme de
tiges cylindriques, de minces feuilles ou méme de sphéres (Gongalves, Martinho et
Salgado, 2001, 2002, 2003, Salgado, Gongalves et Martinho, 2004).

Ils employérent le code de calcul Monte Carlo MCNP (Gongalves, Martinho et
Salgado, (2001, 2002, 2003), Salgado, Gongalves et Martinho, 2004, Fréhner, 2000)
pour estimer les rapports des sections efficaces de diffusion et de capture neutronique.
Ces sections efficaces sont des fonctions de 1’énergie cinétique des neutrons. Les
facteurs d’autoprotection étudiés dépendent eux-mémes de ces rapports de sections

efficaces.

Ils proposent une corrélation non linéaire pour représenter I’ensemble des

résultats obtenus sur une courbe unique. IIs démontrent également que I’ autoprotection

dépend aussi de la géométrie et des dimensions des échantillons analysés.



1.3 METHODE

En tenant compte de la distribution spatiale des neutrons, le spectre d’énergie des
neutrons et de la dépendance en énergie des sections efficaces microscopiques de
capture radiative des neutrons des noyaux présents, nous prévoyons améliorer

significativement les prédictions calculées de la perturbation du flux.

Notre méthodologie consiste en élaboration de modéles mathématiques de
transport neutronique; un modéle semi-analytique et un modéle numérique d’ordonnées
discrétes tenant compte des facteurs précédents. Ensuite, nous calculons le flux
neutronique scalaire moyen dans les échantillons, que nous insérons dans les définitions
de I’autoprotection, de la dépression du flux et de la perturbation du flux. Nous simulons
de la sorte des échantillons comportant I’un de sept (7) éléments choisis, 4 des

concentrations variées et selon trois (3) volumes d’échantillons spécifiques.

Notre approche emploie deux types de modéles mathématiques, un modele semi-
analytique alors que I’autre est un modéle numérique de transport neutronique. Nous les
avons congus afin de représenter adéquatement les phénoménes présents dans des

domaines de faibles dimensions physiques (1 ml) dans un site d’irradiation interne
(Reuss, 2003).

Les modéles étudiés appliqués a la simulation du site interne d’irradiation du
réacteur Slowpoke sont :
e le modéle d’un cylindre circulaire 2-D (i -. /- ) obtenu par la
combinaison d’une solution semi-analytique du flux angulaire (Davison,
1957, Gongalves, 2001) et de la quadrature de I’énergie cinétique des

neutrons.



* le modéle numérique d’un cylindre circulaire 2-D (1. - /- ) obtenu par la
méthode des ordonnées discrétes Sz (Lewis et Miller, 1993, Bell et
Glasstone, 1970, Davison, 1957, Reuss, 2003, Greenspan, 1968).

Afin de construire et de valider les modéles, nous employons des résultats
expérimentaux de la perturbation du flux obtenus dans un site interne du réacteur
Slowpoke (1) de I’Ecole Polytechnique de Montréal. Nous déterminons une corrélation
globale de la perturbation du flux mesurée en fonction du volume des échantillons et de
la section efficace macroscopique de capture neutronique radiative de I’'un des sept

éléments présents.

L’étape suivante consiste a comparer les résultats obtenus des mod¢les
mathématiques aux résultats expérimentaux. Ceci est fait a I’aide d’analyses statistiques,
afin de déterminer la précision relative des modéles, tout en tenant compte de
I’incertitude fortuite relative des mesures expérimentales. Nous avons estimé cette

incertitude expérimentale afin d’établir une référence aux fins de comparaisons.

Finalement, nous tentons de concevoir un processus itératif de correction des
concentrations ou masses mesurées en utilisant la corrélation globale de la perturbation

du flux pour obtenir rapidement des valeurs réelles précises.

La figure 1.2 présente un schéma d’un site d’irradiation interne. L’indice (2)
associé au nom du réacteur Slowpoke signifie qu’il fonctionnait avec son deuxieme

chargement de combustible.
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Figure 1.2 : Site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke (2) de I’Ecole
Polytechnique de Montréal.

Afin de réaliser la majeure partie des calculs de ce projet de recherche, nous
faisons usage d’un logiciel de calcul symbolique appelé Maple 9.5 (Heck, 2003, Char et
al, 1983, Pavelle et al, 1981, Monagan, 2002). A T’aide de ce logiciel, nous avons
également congu des codes de calcul numérique afin de déterminer le flux neutronique

angulaire, le flux neutronique scalaire et la perturbation du flux.

D’autres auteurs (Murray, 2005, Warsa, 2002, Warsa, 2004) ont également
employé un logiciel de calcul symbolique pour calculer le laplacien d’un réacteur sous la
forme d’un cylindre elliptique, pour trouver des solutions analytiques pour des blocs
rectangulaires hétérogénes et aussi pour calculer des transformées de Fourier en 3-D sur

des tétraédres appliquées & la convergence par itération de la source pour les méthodes



(Fully Consistent Diffusion Synthetic Acceleration) FCDSA et (Simplified Wareing-
Larsen-Adams) SWLA.

Les principales hypothéses sur lesquelles reposent nos modeles sont les

suivantes :

Le contenu des échantillons est spatialement homogeéne. Cette hypothése
est généralement justifiée dans I’analyse par activation neutronique (De
Soete et al, 1972).

La loi des chocs est isotrope dans le référentiel du laboratoire. En fait, cet
énoncé est inexact, puisqu’au mieux, la loi des chocs est isotrope dans le
référentiel du centre de masse (Hébert, 2006). La justification de notre
choix est de simplifier les modéles.

Nous ne considérons que la présence des neutrons thermiques dans le site
d’irradiation interne.

Nous supposons un spectre d’énergie maxwellien des neutrons
thermiques dans les sites internes. Cette hypothése s’avére inexacte a
cause du taux d’absorption important des neutrons qui va a ’encontre
d’un équilibre thermique sur laquelle repose la distribution de Maxwell
(Henry, 1975, Reuss, 2003). De plus, a de faibles énergies thermiques il
existe des interactions entre les noyaux présents dans 1’échantillon
incluant la solution de glucose. Ces interactions invalident le libre
mouvement des noyaux que requiert cette distribution (Hébert, 2006).
Dans nos modéles de transport neutronique, nous négligeons les
collisions élastiques des neutrons au profit des collisions d’absorption
neutronique. Cette situation est assurément non physique, car il ne peut y
avoir de taux de réaction nucléaire sans taux de collisions élastiques.
Cependant, nous justifions partiellement cette hypothése par le fait que

dans plusieurs des cas simulés le taux d’absorption neutronique est



nettement plus élevé que le taux de collisions élastiques. De plus, nous
n’avons pas négligé les sources de neutrons provenant de la fission et des
collisions élastiques hors de 1’échantillon, tel que discuté au paragraphe
7.

6. Les résultats de perturbation de flux mesurés dans un site interne du
réacteur Slowpoke ont été obtenus lors du premier chargement en
combustible du réacteur Slowpoke. Le chargement initial de combustible

235 alors que le chargement actuel

était alors fortement enrichi en oU
(deuxiéme chargement) n’est que légérement enrichi. Nous croyons que
la réfection et le rechargement du réacteur visaient a conserver les
distributions angulaires et spatiales originales et tout particuliérement le
flux scalaire nominal.

7. Nous avons utilisé des conditions frontiéres de type Mark en imposant un

flux neutronique angulaire * ;. ° = ' ' nominal aux surfaces

externes des échantillons. Le flux angulaire aux fronticres suit une
distribution d’énergie de Maxwell applicable aux neutrons thermiques.
Ces conditions frontiéres sont équivalentes a la présence d’une source de
neutrons sur les surfaces externes (Case, Hoffman, Placzeck, 1953).
Toutefois, il aurait été préférable d’appliquer ces conditions a des
surfaces virtuelles localisées a des distances extrapolées, par une
correction de transport. Ceci nous aurait permis de séparer

1’autoprotection de la dépression du flux dans ’espace d’un site interne.

1.4 PLAN DU MEMOIRE

Le chapitre 2 présente les concepts de physique nucléaire nécessaires pour
analyser le probléme et pour le résoudre par les différentes méthodes employées dans

cette étude.
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Le chapitre 3 couvre la présentation et I’analyse de résultats expérimentaux de la
perturbation du flux neutronique obtenus dans un site interne du réacteur Slowpoke. Les
mesures ont été faites pour différentes concentrations de quelques éléments fortement
absorbants de neutrons et pour trois volumes distincts d’échantillon (Kennedy et
Marcotte, 1984).

L’analyse de ces résultats nous permet d’en estimer I’incertitude relative fortuite
de méme que déterminer une corrélation globale de la perturbation du flux en fonction
du volume et de la section macroscopique d’absorption neutronique. Cette corrélation
est obtenue en deux étapes en appliquant un processus itératif suivi d’une régression non
linéaire par la méthode des moindres carrés. Nous présentons également une méthode
itérative de solution a implanter. Elle corrige rapidement et avec précision les

concentrations mesurées affectées par la perturbation du flux.

Le chapitre 4 présente un modéle mathématique semi-analytique et heuristique
de la perturbation du flux composé de deux parties. La premiére partie est une solution
de I’équation de transport par la méthode des harmoniques sphériques (Davison, 1957,
Henry, 1975, Bell et Glasstone, 1970, Reuss, 2003, Bussac et Reuss, 1985). La
deuxiéme partie provient d’une solution d’un modéle de transport exclusivement
absorbant des neutrons. Ces modéles sont appliqués a quelques éléments de masses

atomiques et de sections efficaces microscopiques de capture neutronique différentes.

Le chapitre 5 montre I’application de la méthode des ordonnées discretes (Lewis
et Miller, 1993, Reuss, 2003, Bussac et Reuss, 1985, Chandrasekhar, 1950, Greenspan et
al, 1968, Bell et Glasstone, 1970) pour simuler la perturbation du flux pour des
échantillons ayant des concentrations variables de I’'un des sept éléments choisis.

Certains des ¢éléments de cette sélection sont identiques a ceux étudiés
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expérimentalement dans un site interne du réacteur Slowpoke. Un modéle d’un cylindre
fini (2-D) est obtenu par la méthode numérique des ordonnées discretes (Lewis et Miller,
1993).

Finalement, le chapitre 6 présente nos discussions et nos conclusions sur les
résultats obtenus par le modéle de transport semi-analytique et le modéle de transport
numérique, selon la méthode des ordonnées discrétes. Ces résultats mathématiques sont
ensuite comparés aux résultats expérimentaux. Nous présentons nos objectifs et le degré
de succes obtenus a les rencontrer. Des conclusions pertinentes sont alors présentées
avec des recommandations susceptibles d’améliorer les modéles. et d’élargir le champ

de notre étude.
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CHAPITRE 2
PHYSIQUE NUCLEAIRE

2.1 PREAMBULE

Puisqu’une partie importante de ce projet consiste a étudier les interactions des
neutrons avec des noyaux de différents éléments et isotopes, nous présentons certains

concepts pertinents de physique nucléaire.

La distribution spatiale des neutrons dans le milieu composé de noyaux
uniformément distribués dans les échantillons, la densité de probabilité de I’énergie
cinétique des neutrons et la dépendance en énergie des sections efficaces microscopiques

de capture neutronique radiative sont des facteurs déterminants de cette étude.

2.2 FLUX NEUTRONIQUE ANGULAIRE ET SCALAIRE

Dans ce projet, nous utilisons fréquemment le flux neutronique scalaire moyen
d’un échantillon, afin de déterminer la perturbation du flux. Le flux neutronique scalaire

moyen dans un échantillon cylindrique circulaire se calcule par I’expression suivante,
E H

n -

2w P

J J J fp¢(p,9,z,En)sin(9)dpaﬂdszn
E HY0 0

By =
- E
moy " H

2 2m P
f J f fpsin(@)dpaﬂdszn
£ 9 Hdb

2

1

, (2.1)

avec 1(p, 8, z) le vecteur position. Dans le calcul de cette moyenne, nous avons aussi

intégré par rapport a la variable £ , I’énergie cinétique des neutrons.
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2.3 NEUTRONS THERMIQUES

Le rapport de la densité de population des neutrons thermiques a celle des
neutrons épithermiques dans un site interne d’irradiation a ét€ mesuré. Pour un neutron
épithermique présent dans le site interne, il y a environ 18 neutrons thermiques présents

(St-Pierre et Kennedy, 2004).

Ceci nous permet de conclure que le flux scalaire des neutrons thermiques
domine largement celui des neutrons épithermiques dans un site d’irradiation interne.

Ceci nous permet de simplifier nos modeles.

Le flux des neutrons thermiques scalaire nominal du réacteur dans un site
d’irradiation interne est connu avec une précision adéquate. Le flux scalaire nominal des
neutrons thermiques est 1,0E+12 n/cm*/s (Kennedy et Marcotte, 1984, Kennedy, 1982,
St-Pierre et Kennedy, 2004, Kennedy et Marleau, 1997).

2.3.1 SPECTRE D’ENERGIE DES NEUTRONS THERMIQUES

Le tableau 2.1 présente la plage d’énergie, et le sceptre d’énergie des neutrons
thermiques que 1’on retrouve en majorité dans les sites internes, en absence de noyaux

absorbeurs (Lamarsh, 1972).

Tableau 2.1 : Plage et spectre d’énergie des neutrons thermiques

Plage Spectre d’énergie de Maxwell
d’énergie
B 3
1 ()
Neutrons 0a0,5eV 2;vyn, V2 v o Ee
. D (E)= "
thermiques M (312)
(mkT) 22

v(0): vitesse des neutrons thermiques (cm/s) correspondants & une énergie cinétique de
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0,0253 eV (2 T=20 C ou 293 K),
ng: densité des neutrons thermiques,
m, : masse d’un neutron en MeV,
E : énergie cinétique des neutrons thermiques en eV,
k : constante de Boltzmann

T : température en K.

La figure 2.1 présente le spectre d’énergie des neutrons thermiques, que nous supposons

maxwellien.

Spectre d'énergie des neutrons thermmagues

1 2e-+0F

w25

A w3

S+ -

I B +07 -

E =R urg

o Do Sk DS 0.z 0.25 0.3

Figure 2.1 : Graphique du spectre d’énergie de Maxwell (n/cm?*/s) en
fonction de 1’énergie cinétique des neutrons thermiques en eV, pour les
neutrons thermiques du site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke, avec
un flux scalaire nominal de 1,0E+12 n/cm?/s.
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Par définition, les neutrons thermiques sont les neutrons issus de Ia fission
nucléaire et qui ont été ralentis dans le modérateur jusqu’a atteindre un équilibre
thermique avec le modérateur a sa température (20 a 30 C) en absence de réactions
d’absorption neutronique. Puisque les échantillons sont susceptibles d’avoir des
éléments fortement absorbants, il est douteux que le spectre des neutrons soit exactement
maxwellien (Reuss, 2003, Henry, 1975, Glasstone et Sesonske, 1994, Bell et Glasstone,
1970, Hébert, 2005).

Nous supposons néanmoins que le spectre d’énergie des neutrons thermiques est
une distribution de maxwellienne (Terletskii, 1975) en absence de toutes autres données

ou modeéles spectraux.

L’énergie la plus probable des neutrons thermiques a 20 C est de 0,0253 eV et est
celle choisie par convention pour caractériser les neutrons thermiques (Glasstone et
Sesonske, 1994).

Puisque les neutrons thermiques sont en équilibre thermodynamique avec le
modérateur, le taux de ralentissement des neutrons jusqu’aux énergies thermiques est
nécessairement égal au taux d’augrhentation d’énergie des neutrons thermiques. A de
trés basses énergies, les neutrons sont susceptibles d’interagir avec les faibles potentiels
moléculaires et d’étre partiellement ou complétement liés avec ces atomes ou molécules,
ce qui perturbe I’état thermique des neutrons (Bell et Glasstone, Hébert, 2005, Squires,
1996).

2.4 COLLISIONS ET SECTIONS EFFICACES

Nous supposons que la densité de population spatiale des noyaux j est uniforme
dans les échantillons. Les noyaux j présents dans un échantillon sont caractérisés par une

densité ou un nombre de noyaux par unité de volume, soit,
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PN,

N,==3/  (noyaux/em®) (2.3)
J

ou p, est la masse volumique (g/cm?), M, est la masse atomique de I’isotope j (g/mole)

considéré. N, est le nombre d’ Avogadro (Tuli, 2000, Parrington et al, 1996).

Les interactions entre le flux neutronique (angulaire ou scalaire) et I’ensemble de
noyaux peuvent étre de différentes natures. Il peut s’agir de collisions élastiques (n, n)
ou inélastiques (n, ' + 7Y ) entre un neutron et I’un des noyaux. Il peut également s’agir
d’une capture d’un neutron par un noyau qui résulte en émissions de rayons X, d’un ou
quelques rayons gamma (n,Y ) ou encore de particules alpha (n, @ ) ou béta (n, f ) ou de

protons (n, p) ou méme encore de fragments de fission et de quelques v neutrons, suite

a la fission nucléaire (n, f) du noyau composé qui constitue I’ensemble neutron-noyau

activé (Blanc, 1999).

Ces réactions nucléaires sont généralement dépendantes de 1’énergie cinétique
des neutrons incidents, des noyaux et des potentiels nucléaires et électromagnétiques des
noyaux concernés. C’est pourquoi il faut considérer la dépendance en €nergie des flux
neutroniques et des sections efficaces microscopiques des diverses réactions auxquelles

peuvent participer les noyaux présents.

Nous avons fait le choix d’avoir une loi de choc isotrope dans le référentiel du

laboratoire dans le but de simplifier les modéles de transport neutronique.

Les collisions inélastiques sont trés improbables dans les conditions existantes

d’un site d’irradiation interne.
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Le suffixe s dans la section efficace de diffusion d’un neutron par un noyau j

O ( Fs E,,) est utilisé pour représenter le terme anglais « scattering », signifiant
J

diffusion.

La probabilité d’une interaction i entre un neutron et un noyau j sur une distance

différentielle ds dans un milieu composé de noyaux j (Henry, 1975, Reuss, 2003)

s’exprime de la fagon suivante,
El,j(i’, En) ds = ]V; O'l.j(l", En) ds ,(2.4)

ol = ,-‘( Fs E,,) est appelée la section efficace macroscopique de la réaction i avec les
J

noyaux j.

Les unités de la section efficace microscopique étant cm? (ou barn=1E-24 cm?),
la section efficace microscopique est analogue a la surface de la projection d’un noyau

cible sur un plan normal &  , a laquelle le neutron incident fait face. En fait, cette

surface circulaire est généralement différente de la surface correspondante du noyau

cible.

En généralisant a toutes les réactions nucléaires, la relation entre les
probabilités et les sections efficaces microscopiques, chacune des probabilités des
réactions nucléaires est directement proportionnelle a la section efficace microscopique

de cette réaction nucléaire (i) avec les noyaux j, 0,(» £ ) (cm? ou b, pour barn, 1E-24
J

cm’ / b) (Hébert, 2006).

2.5 CAPTURE RADIATIVE DES NEUTRONS

Les sections efficaces microscopiques de capture radiative des neutrons
thermiques (n, _), sont généralement détermindes a partir de la radioactivité des noyaux

du produit de la réaction,
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0n1 + ZNN+Z 9 ZNN+Z+1 + g (2.5)

Les valeurs de radioactivité ainsi obtenues sont, équivalentes aux activités
induites dans les noyaux zN“**" par cette réaction. (De Soete et al, 1972, Perdijon,
1967, Blanc, 1999). La figure 2.2 illustre la capture neutronique radiative d’un neutron

par un noyau cible.

Captare neutronijue radiative

Z

£, gamma émis
1. Resulion incidend

Figure 2.2 : Schéma d’une réaction de capture neutronique radiative. Le
photon 2 est émis par le noyau activé par la capture du neutron incident (1).
Généralement, ’émission du photon se produit aprés un décalage en temps
caractéristique du noyau excité.

2.51 SECTION EFFICACE MACROSCOPIQUE DE CAPTURE
NEUTRONIQUE RADIATIVE EN moles-b

L’équation suivante définit une variable universelle de section efficace
macroscopique de capture neutronique permettant de comparer les effets de la

perturbation du flux des éléments et isotopes pour différentes concentrations,
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m. .o
2 ai
Z"f =" -2
l
m, est la masse en g de I’élément ou I’isotope i dans I’échantillon irradié, M. estla

masse atomique en g/mole de 1’isotope ou I’élément i dans I’échantillon irradi€¢ et (’ai

est la section efficace d’absorption neutronique en barn de I’isotope ou I’élément i dans
’échantillon irradié (Kennedy et al, 1984). Le choix des unités en b (barn) au lieu de
cm’ de la section efficace microscopique d’absorption neutronique permet d’avoir des
valeurs de section efficace macroscopique a une échelle plus conviviale, par exemple de

0 4 8 moles-b.

2.6 TAUX DE REACTION NUCLEAIRE

Le taux de réaction i entre les neutrons et les noyaux j dans un volume
différentiel dV et dans la plage différentielle d’énergie dE, en régime permanent

(statique), s’exprime alors par I’équation suivante,

R(rE)=2,(nE)®rE)dVdE, 7
j i -

ou ¢(r, En) corresponds au flux neutronique scalaire ayant pour unités n/cm?/s.

En prenant en compte la densité de probabilité en énergie de la section efficace
macroscopique et la densité de population du flux scalaire (Henry, 1975, De Soete et al,

1972) le taux intégré de la réaction i par cm’ par s est alors obtenu de la fagon suivante,

Ri.(l") = lzj.(r’ En) (b(l", En) d n - (2.8)
J J
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2.7 ATTENUATION DU FLUX NEUTRONIQUE

Au fur et 2 mesure que le flux neutronique (angulaire ou scalaire) interagit avec
les noyaux du milieu, il diminue progressivement au cours de son parcours ds dans le
milieu. I1 y a donc une atténuation progressive de la densité de population neutronique et

donc du flux neutronique avec la distance s.

Tout comme pour les flux, les sections efficaces peuvent étre aussi dépendantes
de la position, selon la constitution du milieu. Cependant, dans nos modeles, nous
considérons que les sections efficaces sont indépendantes de la position, puisque les

noyaux sont uniformément distribués.

Cependant, nous considérons que les sections efficaces sont dépendantes de
I’énergie. Il est possible de déterminer 1’expression mathématique décrivant cette
atténuation en fonction du parcours des neutrons (Lewis et Miller, 1983), celle-ci s’écrit
de la fagon suivante,

2 (E )s
i‘ n)é

¢<s,En)=¢<s=0,En)e( Y

ou ¢(s=0,E) corresponds au flux neutronique scalaire a ¥ = 0,

Lorsqu’ils interagissent avec des noyaux légers, les neutrons thermiques donnent
principalement des réactions (#,Y ) ou diffusent dans le milieu (Reuss, 2003). Les
sections efficaces microscopiques d’activation sont les sections efficaces

microscopiques de capture neutronique radiative.
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2.8 LA DEPENDANCE EN ENERGIE DES SECTIONS EFFICACES

2.8.1 SECTION EFFICACE MICROSCOPIQUE DE DIFFUSION

Les sections efficaces microscopiques de diffusion élastique sont relativement
constantes (indépendantes de 1’énergie cinétique des neutrons) pour la plupart des
modérateurs sur une grande plage d’énergie (Glasstone et Sesonske, 1994). Le
ralentissement des neutrons est en majeure partie causé par les collisions élastiques de
diffusion par le modérateur (H,O). Le ralentissement des neutrons épithermiques et

thermiques résulte en des spectres caractéristiques d’énergie de ces classes de neutrons.

La diffusion par les collisions inélastiques peut étre ignorée pour les neutrons
thermiques. (De Soete et al, 1972, Cohen, 1971, Lamarsh, 1972, Jelley, 1990).

2.8.2 SECTION EFFICACE MICROSCOPIQUE DE CAPTURE RADIATIVE
DES NEUTRONS THERMIQUES

La formule de simple niveau de Breit-Wigner est généralement employ¢e afin de
calculer les sections efficaces microscopiques des réactions nucléaires entre les neutrons
épithermiques et les noyaux. La caractéristique principale de la densité de probabilité en
énergie de ces sections efficaces est la présence de pics de résonance. Cette formule a la

forme suivante (Frohner, 2000)

JE)\ZF.F
o, = T 210
if 2 -(2.10)

2
(E_Er) +-I

Puisque la réaction nucléaire considérée est (#,Y ) alors i=net /=Y

I'. : Largeur partielle I', (eV)

[, : Largeur partielle I, (eV)
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I' : Largeur partielle totale (eV)

: Longueur d’onde de De Broglie des neutrons en fonction de leurs €nergies
cinétiques (cm)

E : Energie cinétique des neutrons incidents (eV)

E_ : Energie de la résonance (eV)

2821 DEPENDANCE EN ENERGIE DES SECTIONS EFFICACES

MICROSCOPIQUES D'ABSORPTION DES NEUTRONS
THERMIQUES

La largeur totale (en MeV) du 1 pic de résonance pour I’absorption de la plupart
des éléments est généralement beaucoup plus élevée que I’écart d‘énergie en eV du 17

terme du dénominateur. Cela nous permet de poser que

2 1.2
(E-E) <<ZF’ .(2.11)

I1 est alors possible de dériver la corrélation suivante pour la section efficace
microscopique de capture des neutrons thermiques (Lamarsh, 1972, Bussac et Reuss,
1985),

C

I

E )= -
Oaj( ) F_En ,(2.12)

a partir de la formule de Breit-Wigner (2.10).

En inspectant cette derniére expression, nous pouvons constater que lorsque £

s’approche de zéro, la section efficace microscopique de capture neutronique tend vers
I’infini, ce qui est physiquement impossible. Nous pouvons améliorer la précision de la
formule déterminant la section efficace microscopique de capture neutronique en

ajoutant une constante a cette expression, qui devient donc,



O
a.
.11

o(E)=0 +

Y o
ou ¢ et ¢ sont des constantes.

. o
Nous avons calculé les coefficients %, ©t

(2.13)
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0 . 14 I 4
4 de plusieurs éléments par
I

régressions logarithmiques (Baillargeon et al, 1975, Korn et Korn, 2000) & partir de
données de capture radiative de la bibliotheque ENDF-B-VI (ENDF/B-VI DATA
LIBRARIES, 2001). Le tableau 2.2 présente les coefficients ainsi obtenus.

Tableau 2.2 : Coefficients des sections efficaces microscopiques de capture
radiative des neutrons thermiques, pour 'équation (2.13).

Numéro Elément A g, o,
o ’,
(cm?) (cm* eV )
1 B 11 4,1780084 E-24 1,2097325 E-22
2 Na 23 -1,6188196 E-26 | 8,7410931 E-26
3 Al 27 8,483711218 E-30 | 3,3389086973 E-26
4 Cl 35 ~7,6739656 E-26 | 52518432 E-24
5 Mn 55 -1,002166325 B-26 | 2,116639078 E-24
6 Fe 56 -3,634278122 E-27 | 4,113779296 E-25
7 Co 59 -1,544024840E24 | 0,2645550955E-23
8 Cu 63 6,012412170 B-24 | 1,936033157 E-27
9 Nb 93 -5,409032566 E-28 | 5,721470093 E-26
10 Au 197 1,487422055 E-24 | 1,569131128 E-23

Les figures 2.3 4 2.5 présentent des courbes de fonction d’énergie des sections

efficaces microscopiques des sept (7) éléments étudiés. Dans la figure 2.3, nous

constatons que la fonction d’énergie de la section efficace du niobium est légérement
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plus élevée que celle de I’aluminium, alors que le niobium a une masse atomique
(Parrington et al, 1996) intermédiaire (92,905038 g/mole) supérieure a celle de
I’aluminium (26,9815384 g/mole).

Cependant un autre élément de masse intermédiaire, le zirconium (91,224
g/mole) a lui aussi une section efficace microscopique de capture neutronique trés faible
(Parrington et al, 1996, ENDF/B-VI Data Libraries, 2001). Ceci est attribuable au
nombre de neutrons (50) qui est rapproché d’un des nombres magiques 2, 6, 8, 14, 20,
28, 50, 82, 126 (Lamarsh, 1972). En effet, pour le zirconium, son isotope le plus

abondant est le Zr-90 qui contient Z=40 protons, A-Z=50 neutrons et A=90 nucléons.

Section efficace microscopigue Pebsorption neutromaaue pour A1 et Nb, donndes de ENDFER-VI
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Figure 2.3 : Graphique de la section efficace microscopique de capture
neutronique radiative ( cm’ ) en fonction de I’énergie cinétique des neutrons (eV),
pour I’aluminium et le niobium.
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Section efficace microscopique d'absorption neutromque © Mn Fe,Cu, données ENDF/B-VI
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Figure 2.4 : Graphique de la section efficace microscopique de capture
neutronique radiative ( cm’ ) en fonction de 1’énergie cinétique des neutrons (eV),

pour le manganése, le fer et le cuivre. Méme si le nombre de nucléons du
manganése (55) est inférieur a ceux du fer (56) et du cuivre (63), la distribution en

énergie de la section efficace de capture neutronique du manganése est nettement
supérieure a celles du fer et du cuivre.
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Section efficace microscopique d'absorption nevtromaue pour Co,Au données ENDF/B-VI
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Figure 2.5 : Graphique de la section efficace microscopique de capture

neutronique radiative ( cm’ ) en fonction de I’énergie cinétique des neutrons (eV),
pour le cobalt et I’or. Puisque I’or (79Au"®") est un noyau nettement plus lourd que

le cobalt (,7C0™), sa distribution en énergie est également nettement supérieure a
celle du cobalt et des autres noyaux étudiés.

Puisque la section efficace microscopique d’absorption neutronique des éléments

est inversement proportionnelle a la racine carrée de 1’énergie cinétique des neutrons

pour de faibles énergies, le taux de réaction d’absorption neutronique est majoré pour les
neutrons de faibles énergies cinétiques.
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2.9 ACTIVITE ET ACTIVITE A SATURATION

2.9.1 ACTIVITE

Lorsqu’un noyau est activé suite a une collision inélastique avec un neutron ou
une capture de ce dernier, il est susceptible de passer 4 un état quantique plus stable par
1’émission d’un ou quelques rayons gamma. L’expression mathématique de I’activité

d’un groupe de noyaux activés est égale au produit du taux de désintégration nucléaire

A - et du nombre de noyaux Nj . Elle prend donc la forme suivante (Knoll, 2000) :

A =MN, (214)

2.9.2 ACTIVITE A SATURATION

L’activité a saturation est ’activité d’un corps ayant atteint 1’équilibre entre le
taux de formation des noyaux activés et le taux de désintégration de ces noyaux. Puisque
les temps de désintégration des noyaux varient, il suffit de déterminer cette activité€ apres
un temps d’irradiation significativement plus élevé que la demi-vie des noyaux activés
(environ 3 a 5 fois la demie-vie). Puisque la variation dans le temps du nombre de
noyaux j est égale a la différence entre le taux de formation des noyaux j et leur taux de
désintégration ou encore 1’activité du noyau j, la variation dans le temps s’exprime
(Vukadin, (1991, 1994)) par I’expression suivante,

d
20 =R'f,-([) - A(1) | (2.15)

ou encore,
d
a4 VD =N % o(r) =M N(1) | 2.16)

en considérant que la réaction de formation du noyau j est une réaction de capture

radiative (réaction d’absorption neutronique) du noyau 1.

Par définition, 1’activité a saturation signifie que le taux de formation du noyau j

est égal a son taux de désintégration ou encore,
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d
V() =0 @17

et Ka =4,-w .(2.18)

i
J
En supposant une distribution spatiale uniforme des noyaux et des neutrons et
une dilution infinie des noyaux absorbants, cette activité a saturation s’exprime alors de
la facon suivante (De Soete al, 1972, Knoll, 2000, L’ Annunziata, 1998),

4, =Zai *(r) (219

e o]

En régime permanent (stationnaire), la densité de population neutronique

n(r, Q, E ) oule flux neutronique scalaire peuvent étre connus par I’activation d’un

noyau de référence de faible concentration ou de faible masse, pour lequel nous pouvons

mesurer 1’activité neutronique induite par la détection des rayons gamma émis.

En effet, puisque nous pouvons calculer la section efficace macroscopique de
capture neutronique radiative (d’activation), a partir de la masse de I’élément composé
des noyaux j, nous pouvons également calculer le flux neutronique scalaire en supposant
que I’irradiation a été suffisamment longue pour obtenir I’activité a saturation. Dans ce
cas, (De Soete et al, 1972, Perdijon, 1967, Blanc, 1999, L’ Annunziata, 1998, Knoll,

2000) le flux neutronique scalaire est obtenu de 1’expression suivante,

(n,y)
Wr, E )= g:é—) . (2.20)
J

Le flux neutronique scalaire en un point précis d’un réacteur est généralement

connu avec une précision absolue de 5%. St-Pierre et Kennedy (St-Pierre et Kennedy,
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2004) mesurérent la distribution spatiale du flux scalaire des neutrons thermiques et

épithermiques, sans effet de perturbation du flux, dans les sites d’irradiation internes.

2.10 LEFFET DOPPLER

Dans ce projet, ’effet Doppler est négligé. En effet pour les sections efficaces

microscopiques d’absorption neutronique dont la dépendance en énergie est TE pour

les neutrons thermiques, il n’y a aucun effet Doppler. (Hébert, 2006)

2.11 UEQUATION DE TRANSPORT NEUTRONIQUE

La théorie du transport neutronique repose essentiellement sur 1’équation de
transport dérivée par Boltzmann dans le cadre de ses études sur la physique statistique et
la thermodynamique. L’équation de Boltzmann fut plus particuli¢rement dérivée pour
1’étude de la cinétique des gaz (Harris, 2004, Chapman et Cowling, 1964, Kirkwood et
al, 1958, Terletskii, 1975, Chandrasekhar, 1950).

2.11.1 CONDITIONS NECESSAIRES A LEQUATION DE BOLTZMANN

Cette méme équation peut étre utilisée pour le comportement dynamique d’un
groupe de neutrons a condition de respecter certaines conditions qui assimilent le

comportement neutronique a celui d’un gaz.

Les hypothéses ou prémisses sous-jacentes a l’utilisation de 1’équation de
transport pour représenter le comportement dynamique des neutrons sont présentées
dans Harris, Henry et Lewis et Miller (Harris, 2004, Henry, 1975, Lewis et Miller,
1993).
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2.11.2 LUEQUATION DE TRANSPORT DES NEUTRONS

Voici I’équation de transport neutronique de Boltzmann sous sa forme différentielle

(Lewis et Miller, 1993),

d
S V(. EL 1) S(rE)y(r,QE t)
e+ (Qgrad)p(n QB 1)+ % Ceo=q(r QB 1)

.(2.21)

11 faut noter que ces auteurs définissent la section efficace macroscopique comme
p - 3 . . .
étant le produit du nombre de noyaux par cm’ et la section efficace microscopique.
Lorsque cette derniére est exprimée en cm?, alors la section efficace macroscopique a
pour unités les cm™. Notre définition de la section efficace macroscopique est décrite par
1’équation (2.4). Par conséquent nous divisons les sections efficaces macroscopiques des
équations de transport neutronique par V, afin d’étre en accord avec la définition de

Lewis et Miller.

Le deuxiéme terme est la dérivée directionnelle, elle peut s’exprimer sous la

forme d’un opérateur vectoriel comme suit,

d

5= Q.grad | (2.22)

ou s représente la distance parcourue par la particule dans la direction €2 .

Ici, 4 E 1 ) représente les sources de neutrons, incluant les neutrons

produits par la fission et les neutrons d’énergie E ala position 7, se déplagant dans la

direction Qp diffusés a I’énergie L. alaposition 7 se déplagant dans la direction Q .

Le terme de source de neutrons est composé d’un terme de production de neutrons par
fissions nucléaires et un autre terme de production par ralentissement des neutrons,

comme suit,
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o QE, 1)=

[[ i x{(E,)V, Zf(r E) . S(r(Q).QE—E,)

% Y(r, Qp, E.t)dE de

,(2.23)

v, et x}.( E ) correspondent au nombre de neutrons produit par fission et au spectre des

neutrons de fission du noyau fissile j respectivement. Z (r, (Qp) QE—E )et
Ef.( rE) représentent les sections efficaces macroscopiques de diffusion et de fission
J

nucléaire respectivement.

Le premier terme de ’équation (2.21) contient la variable # qui représente la
vitesse des neutrons. Dans le troisiéme terme de la méme équation, V représente le

volume du milieu et 27> £,) est la section efficace macroscopique totale.

Afin de construire un modéle du site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke,
nous limiterons notre étude au comportement statique des neutrons pour lequel nous
avons besoin de 1’équation de transport en régime permanent (stationnaire) ayant la

forme suivante,

2(rE ) y(r,Q,E )
(Q.grad)y(r, 2 E )+ % =q(r, Q2 E ) (224

Dans un systtme de coordonnées cylindriques circulaires, I’application de
1’opérateur d’advection a I’équation de transport résulte en la forme suivante (Lewis et
Miller, 1993, Bell et Glasstone, 1970), en 2-D (P> C ) nous avons (Lewis et Miller,
1993),
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u cos(w ) ((é%w(p, TGN En)] p+y(p,C,u o, E,,))

Y
1 cos(0) W(p, &y o @, E ) + psin(w) (a%w(p, Cwo.E))
B p
9 Z(E)Y(p.Copnw L)
+E (G (P LB 7 - 4(p. T 0. E)

,(2.25)

ol W E et o sontdes variables angulaires associées a la direction €2 des neutrons.

La figure 2.6 présente un schéma détaillé du systtme de coordonnées

cylindriques de méme que des variables angulaires du vecteur de direction Q .
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2.11.3 SYSTEME DE COORDONNEES CYLINDRIQUES CIRCULAIRES

Systémes de conrdommées cylindrigues

{

Figure 2.6 : Systéme des coordonnées et des variables angulaires du vecteur
de la direction €2 , dans un systéme de coordonnées cylindriques circulaires.
Le schéma cylindrique & gauche présente les coordonnées et les variables
angulaires dans un échantillon. Le schéma de droite expose plus précisément
les relations géométriques entre les coordonnées et les variables angulaires de
la direction €2 . (Lewis et Miller, 1993)
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Afin d’adapter 1’équation de transport neutronique & la modélisation du flux

neutronique dans un échantillon absorbant d’un site interne, les hypothéses raisonnables

suivantes sont posées.

a)

b)

d)

f)

La source des neutrons de fission n’est pas directement requise dans nos
modeles. La source directe des neutrons de fission est remplacée par des
conditions frontiére appropriées. (Case, de Hoffman et Placzek, 1953)

Le processus des collisions de diffusion des neutrons est isotrope pour
des éléments intermédiaires et lourds, mais anisotrope pour les noyaux
légers, en particulier les noyaux H et D (deutérium) dans le systéme du
centre de masse (Hébert, 2005, Bussac et Reuss, 1985, Henry, 1975).
Puisque, les échantillons sont spatialement homogenes, la densité de
population des noyaux est invariable. Ainsi, les sections efficaces
microscopiques de diffusion et d’absorption des neutrons épithermiques
et thermiques sont indépendantes de la position.

Les sections efficaces microscopiques de diffusion des neutrons
épithermiques et thermiques varient peu avec 1’énergie pour plusieurs

éléments. Nous posons qu’elles sont indépendantes de £, . (Bussac et

Reuss, 1985)
Puisque, nous posons que les sections efficaces microscopiques de
diffusion pour les neutrons épithermiques et thermiques sont

indépendantes de la position, de Q et £ pour plusieurs éléments

considérés.
La section efficace microscopique d’absorption est seulement fonction

de I’énergie cinétique des neutrons.

g) Puisque les sections efficaces microscopiques de diffusion ont des

valeurs constantes pour les éléments étudiés et que les sections efficaces
microscopiques d’absorption sont seulement fonction de 1’énergie

neutronique alors, les sections efficaces macroscopiques totales de
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plusieurs éléments sont aussi seulement une fonction de 1’énergie

neutronique. L’expression suivante illustre cette conclusion.

E)=3S(E)+X
Z(E) =2 B+ 2, . (2.26)

Lorsque les éléments concernés ont des sections efficaces
microscopiques d’absorption neutronique nettement plus élevées que
leurs sections efficaces microscopiques de diffusion, alors les sections
microscopiques totales sont approximativement égales aux sections
efficaces microscopiques d’absorption neutronique. L’énoncé précédent
étant aussi applicable aux sections efficaces macroscopiques,

Pexpression suivante illustre cette conclusion,

S(E)=Z(E
{E,) LEy) . (2.27)

De plus, nous anticipons des flux neutroniques angulaires et scalaires

faibles, en présence de noyaux absorbants.

En considérant que les sources des neutrons sont déterminées par les conditions

frontiéres, nous pouvons poser le terme a droite de 1’équation précédente & zéro avec
q(p’ Ca W, @, En) =0 .

L.>équation (2.24) devient donc,
(Q.grad)9(r,QE )+2 (E )p(r,Q E )=0 (228)

avec les conditions frontiére suivantes,

Y(r=R,QE )= (229

Dés lors, nous pouvons obtenir la nouvelle équation en coordonnées cylindriques

circulaires 2-D ( P, € ), selon I’équation (2.28) , mais ayant la forme de 1’équation (2.25)

avec Z (£ ) remplacé par Z (£ ) . L’équation (2.25) ainsi modifiée devient alors,



36

ucos(w) ((%W(Ps G w o, En)) p+Y(p, T, u o, En))

P
ucos(m>w(p,c,u,m,E,,)+usin(w)(%w(p,c,u,w,zm)
_ p
,(2.30
) S (E)W(p. Gt 0, E,) 230
+§(5iw(p,?;,u,w,En))+ 7z =0

pour laquelle la solution incompléte a la forme suivante

Y(p,z,8 w,E )=

H =LE)
csgn(cos{w)) cos(m) (‘ Tl- 7) {u o+ ﬁaTn__}

1 (@p-P) | Ji-g?
Cl _F2(§, () p,En) e e
,(231)

H
aprés avoir remplacé les variables P et T par les variables p-P et ||~ 5 qui sont

plus conviviales pour imposer les conditions frontiéres.

La fonction csgn est définie comme suit,

« Si Re(x) > 0 ou Re(x) = 0 et Im(x) > 0 ) alors csgn = 1 », (2.32)
« Si Re(x) <0 ou Re(x) =0 et Im(x) <0 ) alors csgn = -1 », (2.33)

et les conditions frontiéres sont

Y(p=P,QE )=y (2.34)

nom ?

H
et w(\g =52 E) —y (235),

en considérant que € =0 se trouve & mi-hauteur du cylindre circulaire.
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11 faut bien noter que nous avons supposé que = << Z_etdoncque 2, ~ X, .

Toutefois, il aurait été préférable de poser ces conditions frontiére a des distances
extrapolées (correction de transport; Henry, 1975) afin de prendre en compte la

dépression du flux hors de I’échantillon.

2.12 AUTOPROTECTION, DEPRESSION DU FLUX ET PERTURBATION
DU FLUX NEUTRONIQUE

La source d’irradiation neutronique d’un échantillon provient du cceur (pres du
centre) du réacteur. Les neutrons de la source se déplacent donc du centre du réacteur
vers la surface externe de 1I’échantillon puis vers le centre de ce dernier (Kennedy, 1982,

St-Pierre et Kennedy, 1994).

Le phénoméne d’autoprotection peut étre mis en évidence en irradiant une série
d’échantillons contenant des poids variables d’un élément donné, a partir d’un poids
extrémement faible jusqu’a un poids trés élevé. Nous pourrions alors constater que la
masse prédite de cet élément dans 1’échantillon tend a étre de plus en plus faible que la

masse réelle.

L’atténuation du flux neutronique par les noyaux absorbants de I’échantillon fait
en sorte que 1’activité spécifique (Activité par unité de volume) induite au centre de
1’échantillon est inférieure a ’activité spécifique en périphérie (De Soete et al, 1972,
Perdijon, 1967, Henry, 1975, Lewis et Miller,1993). Il s’en suit que la densité de
probabilité d’émissions de rayons gamma en réponse a I’activation (n, y) des noyaux
présents dans 1’échantillon a le méme comportement. Il en découle que le flux des
rayons gamma regus par le détecteur n’est pas représentatif d’un échantillon

uniformément activé.
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L’autoprotection est le résultat de cette atténuation du flux neutronique causée
par les réactions d’absorption neutronique qui dépendent de 1’amplitude et de la
dépendance en énergie de la section efficace macroscopique d’absorption des neutrons et

de la distribution spatiale du flux neutronique scalaire.

Lorsqu’un corps absorbant est placé dans un milieu dispersif, le flux neutronique
est toujours perturbé a D’intérieur et a I’extérieur de I’échantillon. Prés du corps
absorbant, un gradient du flux neutronique existe de fagon a ce que le flux neutronique
décroisse vers 1’échantillon. Cet effet s’appelle la dépression du flux. Cette dépression
est due au fait que la proportion des neutrons absorbés est désormais indisponible pour
diffuser a rebours vers le modérateur et ainsi maintenir un flux constant (de Soete et al,
1972). La combinaison de 1’autoprotection a ’intérieur de I’échantillon et de la

dépression du flux qui se manifeste a ’extérieur de celui-ci est la perturbation du flux.

En fait, la dépression du flux et donc la perturbation du flux résultent directement
de Pautoprotection, car en absence de celle-ci, ni la dépression du flux ni la perturbation

du flux ne peuvent exister.

I1 en résulte que la détection des noyaux dont nous souhaitons déterminer la
concentration ou la masse a I’aide de leur émission de rayons gamma est nécessairement

réduite par rapport & un cas idéal d’activité spatialement uniforme.

La définition mathématique de I’autoprotection (De Soete, 1972) est établie par

la relation suivante,

A = q)mny
. (2.36),
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ou q)moy est le flux neutronique scalaire moyen dans 1’échantillon (voir équation

(2.1)), q)cp est le flux neutronique scalaire aux frontiéres ou aux surfaces externes de

H
’échantillon (p =P, |z|= 5 ) et A,, est ’autoprotection (De Soete et al, 1972).

Il est important de noter que lorsque 1’autoprotection devient plus importante,
I’atténuation du flux neutronique devient aussi plus importante & cause d’une section
efficace macroscopique d’absorption neutronique élevée, cela signifie que le flux

neutronique scalaire moyen de ’échantillon diminue de méme que le rapport (2.45).

La définition mathématique de la dépression du flux neutronique est établie (De

Soete et al, 1972) par la relation suivante,
Dp = %5 ,(2.37)
L
ou q) 1 représente le flux neutronique scalaire loin de 1’échantillon et de la zone de

dépression du flux. Il s’agit donc du flux neutronique scalaire existant en absence de
noyaux absorbants dans 1’échantillon d’un site interne. Une autre approche pour

déterminer L serait de choisir une distance extrapolée par une correction de transport ou

q) 1 devrait étre le flux scalaire nominal du réacteur Slowpoke.

La définition mathématique de la perturbation du flux neutronique est établie

par la relation suivante,

<I)moy
r= 9, @39

ou encore est le produit de I’autoprotection (2.36) et de la dépression du flux (2.37),

P=4D (239
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En pratique, la perturbation du flux est obtenue par le rapport du flux
neutronique scalaire moyen de I’échantillon & mesurer et le flux neutronique scalaire
moyen d’un élément de référence ayant une section efficace microscopique trés petite et
qui est fortement dilué dans 1’échantillon (Kennedy et Marcotte, 1984, Gongalves et al,
(2001, 2002, 2003), Salgado et al),

q)moyj
o -(240)

moy

réf

P =

Le flux neutronique scalaire moyen de référence est égal au flux neutronique

scalaire nominal du réacteur Slowpoke, tel que représenté par I’équation suivante,

q)m()yréf = q)nom (2.41).

La figure 2.7 présente la dépression du flux & proximité d’un échantillon

absorbant.
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Dépression du flux neutronique 4 proximité d'un corps absorbant
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Figure 2.7 : Dépression du flux neutronique a proximité d’un échantillon
cylindrique circulaire absorbant.

La figure 2.8 présente la perturbation du flux, causé par 1’autoprotection dans

1’échantillon et la dépression du flux a proximité de celui-ci.
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Perturbation du flux neutromque & proxurmité et dans un corps absorbant
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Figure 2.8 : Graphique de la perturbation du flux neutronique, a proximité et
dans un échantillon cylindrique circulaire absorbant. Cette perturbation est
’effet combiné de 1’autoprotection dans I’échantillon et la dépression du flux
neutronique.
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CHAPITRE 3
ANALYSE PAR ACTIVATION NEUTRONIQUE

3.1 HISTORIQUE

L’analyse par activation neutronique fut découverte en 1936 par Hevesy et Levi
(Glascock, 2005). Ils constatérent que certains éléments devenaient radioactifs apres
avoir été irradiés par une source de neutrons. Ils réalisérent rapidement le potentiel de

détection et de mesure de concentration offert par I’irradiation d’échantillon.

3.2 BUT

L’analyse par activation neutronique est une technique nucléaire pour identifier
les éléments et en déterminer les concentrations dans un grand nombre de matériaux.
Elle est caractérisée par I’irradiation d’un échantillon d’un matériau homogéne par un

flux neutronique élevé qui le rend radioactif (De Soete et al, 1972, Perdijon, 1967).

3.3 METHODE

La masse et le volume d’un échantillon homogéne d’un ou plusieurs éléments
sont initialement déterminés avec précision. Ensuite, cet échantillon est irradié par un
flux neutronique d’intensité connue provenant du coeur du réacteur. L’irradiation est
alors suivie de la mesure du spectre d’énergie des rayons gamma émis par les noyaux

activés dans un assemblage hors du réacteur.

Les isotopes radioactifs créés par cette irradiation émettent des rayons gamma
dont les énergies caractéristiques pour chaque isotope permettent de les identifier, méme

a de trés faibles concentrations.

La concentration d’un isotope est directement proportionnelle a la surface sous la

courbe d’un pic de résonance dans le spectre d’énergie des rayons gamma mesuré par un
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détecteur qui les absorbe. Les signaux du détecteur sont alors transmis a un analyseur
multicanal qui les transmet ensuite a un ordinateur pour analyse numérique par un code
spécialisé. L’analyse effectuée par ce code de calcul permet d’identifier et de déterminer
les concentrations des isotopes présents et des éléments dont ils font partie (De Soete et

al, 1972, L’ Annunziata, 1998, Knoll, 2000).

Nous avons utilisé les résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte (Kennedy
et Marcotte, 1984), afin de les analyser pour nous aider 3 constituer des modéles de
transport neutronique d’un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke. Nous allons

maintenant présenter les expériences réalisées, de méme que les résultats obtenus.

3.3.1 PREPARATION DES ECHANTILLONS

Divers échantillons homogeénes furent préparés en ajoutant dans une solution de 1
ml de sucrose, des quantités variables (masses) d’éléments ayant des sections efficaces
microscopiques de capture neutronique radiative élevées sous forme de poudres
(Kennedy et Marcotte, 1984). Les éléments étudiés furent le lithium (Li), le bore (B), le
chlore (Cl) et le cadmium (Cd).

De plus, une petite quantité de chlorure de sodium (NaCl) dont la masse fut
mesurée avec précision était aussi ajoutée dans chacun des échantillons. Le sodium
(Na®+ n > Na®* +y) servait alors de référence pour ces échantillons, puisque sa section
efficace microscopique de capture neutronique radiative est trés faible pour les énergies

thermiques et épithermiques soito, (E=0.0253)=040 pet [ ~ =028,

Na I("\N
23 “3

’énergie étant en eV, (Parrington et al, 1996) et qu’il était fortement dilué.

Dans ces conditions, chacun des échantillons était alors scellé dans une capsule
de polyéthyléne d’environ 1,5 ml puis cette derniére était & son tour insérée et scellée

dans une capsule de polyéthyléne de 7 ml. L’emploi du polyéthyléne, (St-Pierre,
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Kennedy, 2004) composé de carbone, oxygéne et hydrogéne est peu susceptible de
capturer des neutrons, a cause de leurs faibles sections efficaces microscopiques
d’absorption neutronique permettant ainsi a la trés grande majorité de ceux-ci de

n’activer que les noyaux de 1’échantillon.

Un systéme de transport pneumatique (Kennedy, 1982) muni d’un systéme de
régulation du temps déplagait chaque échantillon dans le site d’irradiation no 1 puis hors

de celui-ci vers I’assemblage de détection et mesure.

3.3.2 IRRADIATION DES ECHANTILLONS

La durée d’irradiation neutronique des échantillons était de 100 s. Lorsque cette
limite était atteinte, 1’échantillon était déplacé & proximité d’un détecteur de rayons
gamma au germanium-lithium (Ge-Li). La figure 1.2 illustre un site d’irradiation interne

du réacteur Slowpoke.

Lors de I’irradiation des échantillons, le flux neutronique scalaire était nominal et

stable a environ 1,0E+12 n fem? /s.

3.3.3 DETECTION DES RAYONS GAMMA

L’activité de I’élément de référence (Na’*) de chacun des échantillons était
également mesurée par le méme détecteur (Ge-Li). Les valeurs d’activités obtenues de
cet élément de référence en présence d’éléments fortement absorbants, en concentrations
variables étaient alors comparées a ’activité d’un échantillon contenant I’élément de

référence (Na**) sans aucun des éléments fortement absorbants.
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Ces valeurs d’activités permettaient de déterminer le flux neutronique scalaire
moyen de chaque échantillon relativement au flux neutronique scalaire moyen de

I’échantillon de référence.

¢

Les rapports équation 2.51) ainsi obtenus représentent la perturbation
pPp ¢ q p
moy

réf
du flux neutronique (Kennedy et Marcotte, 1984), pour diverses concentrations de divers

éléments absorbants et pour des volumes d’échantillon de 0.5, 1.0 et 1.5 ml.

3.3.4 ANALYSE DU SPECTRE D'EMISSION DES RAYONS GAMMA DE
L’'ECHANTILLON

Les détecteurs Ge-Li ont un haut pouvoir de résolution des pics d’intensité des
rayons gamma selon leurs énergies. Le signal de sortie du détecteur est proportionnel a
’énergie des rayons gamma absorbée par ce dernier. L’utilisation d’un analyseur
multicanal permet de distinguer autant d’intervalles d’énergie qu’il y a de canaux. Ceci
permet donc de classer la quantité d’énergie absorbée dans chacun des intervalles

d’énergie et ainsi former un spectre discret d’énergie.

Les figures 3.1 et 3.2 présentent la distribution en énergie des rayons gamma
émis par ’or activé (7sAu'®®) (Idaho National Laboratory, 2006, ) suite & une irradiation
neutronique. 11 s’agit des données obtenues d’un analyseur multicanal en réponse a la
détection des rayons gamma (Idaho National Laboratory, 2006,

http://www.inl.gov/gammaray/catalogs/catalogs.shtml).
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Figure 3.1 : Spectre des rayons gamma de I’or (70Au'®®), suite a I’irradiation
neutronique de 1’or naturel, 1re partie. L’analyseur multicanal comporte 4000
canaux qui sont représentés sur I’abscisse du graphique. L’ordonnée du
graphique représente le nombre de coups par canal.
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Figure 3.2 : Spectre des rayons gamma de 1’or (70Au'®®), suite a I’irradiation
neutronique de 1’or naturel, 2° partie. Le schéma a droite présente les modes
d’émission de rayons gamma.

De 2000 a 4000 canaux sont requis d’un analyseur multicanal pour obtenir un tel
pouvoir de résolution (Knoll, 2000, L’ Annunziata, 1998, Corless, 1963, Jarzemba,
1999). C’est la complexité de la suite des résonances gamma qui nécessite 1’utilisation
d’un ordinateur et d’un code d’analyse approprié (De Soete et al, 1972, Knoll, 2000,
L’Annunziata, 1998). Au laboratoire du réacteur Slowpoke de ’Ecole Polytechnique de

Montréal, le code EPAA accomplit ce rdle.

3.3.4.1 IDENTIFICATION DES ISOTOPES ET DES ELEMENTS

La spectroscopie des rayons gamma permet d’identifier de nombreux éléments a
la fois. Les noyaux activés par les réactions de capture neutronique radiative tendent a
atteindre un état nucléaire fondamental plus stable en se départissant du surplus

d’énergie par ’émission de photons de hautes énergies, des rayons gamma.
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Puisque les états d’énergie initiaux et les états d’énergie intermédiaires et finaux
sont caractéristiques des noyaux concernés (Jelley, 1990) et des réactions nucléaires
impliquées, les émissions des rayons gamma obéissent nécessairement a un spectre

d’énergie caractéristique pour un ensemble noyau-réaction nucléaire.

Par la suite, I’analyse spectrale de ces signaux permet d’identifier les noyaux
émetteurs en comparant les spectres a ceux de tous les isotopes connus contenus dans
une bibliothé¢que de données du code EPAA.

Dés que le processus d’identification des isotopes est complété, il devient
possible de déduire I’identité des éléments en présence, en discernant dans les données

disponibles, les abondances des isotopes susceptibles de composer un élément donné.

3.3.4.2 CALCUL DES CONCENTRATIONS ABSOLUES DES ISOTOPES ET
DES ELEMENTS
La résolution des mesures de concentration de la plupart des éléments par
activation a 1’aide d’un flux scalaire de neutrons thermiques d’environ 1,0E+12, n/cm?/s

est de ’ordre de 1,0E-09 g a 1,0E-12 g, selon les éléments concernés (L’ Annunziata,
1998).

La surface des pics de résonance d’un élément donné dans un échantillon irradié
est proportionnelle a I’activité de I’élément qui est & son tour proportionnelle a la masse
de celui-ci (De Soete et al, 1972, Perdijon, 1967, L’ Annunziata, 1998, Knoll, 2000). Des
lors, nous pouvons affirmer que le rapport des masses de I’élément donné et de I’élément

de référence dilué (dont la masse est connue) est égal au rapport des activités respectives

mesurées.

L’ajustement des plages discrétes d’énergie pour le calcul des surfaces des
courbes de détection des rayons gamma associés aux pics de résonance est réalisé par la

méthode des moindres carrés.
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3.4 MESURES DES DIMENSIONS D’'UNE CAPSULE DU SITE INTERNE
D’'IRRADIATION

Le tableau 3.1 présente les dimensions de la petite capsule de polyéthyléne

d’environ 1,5 ml dans laquelle I’échantillon homogeéne est inséré.

Tableau 3.1 : Dimensions d’'une capsule pour un site d’irradiation interne (1)

Diameétre externe 1,200 Rayon externe (cm) 0,600
(cm)
Diamétre interne 0,940 Rayon interne (cm) 0,470
(cm)
Hauteur totale (cm) 2,350 Hauteur équivalente 1,441
en cm calculée pour
un volume

cylindrique de 1,00
ml dont le rayon est

de 0,470 cm
Hauteur a 2,100
I’embouchure (cm)
Distance entre le 1,810
fond du cylindre et

I’embouchure (cm)

(1) Mesures faites a I’aide d’un vernier Helios extra, Gunzhartet, Germany; précision 0,05 mm ou
encore 0,005 cm

Les micropipettes automatiques de 5 ml utilisées de nos jours dans les
laboratoires (Laboratoire de chimie, centrale nucléaire Gentilly-2) ont une précision de
0,001 ml. Les pipettes antérieures ayant une marque de graduation & 1 ml ont une
précision de 0,006 ml. Les pipettes graduées & 0,1 ml d’intervalle ont une précision de
0,05 ml. Il est probable que ce dernier type de pipette fut utilis¢é pour mesurer les
volumes des échantillons de Kennedy et Marcotte (Kennedy et Marcotte, 1984). L’erreur

relative pour un échantillon de 1 ml serait donc d’environs 0,05 ml.
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Tableau 3.2 : Précision des pipettes.

Type de pipette Précision (ml)
Pipette graduée 4 0,1 ml d’intervalles 0,05
Pipette avec marque de graduation a 1 0,006

ml

Micropipette automatique récente de 5 0,001

ml

3.5 TABLEAU ET GRAPHIQUE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Pour chacun des volumes d’échantillons, les résultats expérimentaux de la
perturbation du flux de tous les éléments analysés sont localisés sur une méme courbe.
Kennedy et Marcotte (Kennedy et Marcotte, 1984) conclurent que 1’écart entre les
résultats calculés et les résultats expérimentaux était principalement di a la dépression
du flux. De plus, une fraction importante de I’activité induite dans les éléments lourds
par les réactions de capture neutronique radiative pourrait étre due aux neutrons
épithermiques, qui représentent une fraction de 5 % par rapport aux neutrons

thermiques. Ces résultats sont présentés au tableau 3.3.
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Tableau 3.3 : Résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte
Kennedy et al, 1984)

mao Perturbation du | Perturbation du | Perturbation du
z,= M | flux, flux, flux,
V=0,5 ml V=1,0 ml V=1,3ml
Note(1) Note(1) Note(1)
moles-b

0,12 0,92

0,26 0,86

0,36 0,82

0,52 0,77

0,71 0,75

0,87 0,66 0,72
1,16 0,58

1,32 0,58

1,49 0,58

1,77 0,42 0,54 0,60
1,89 0,49

2,20 0,55
2,23 0,35

2,32 0,46

2,67 0,43

2,72 0,51
2,83 0,43

3,40 0,46
3,45 0,40

3,52 0,28 0,39

4,44 0,40

(pmay q)moy
V) P="% P=-" lorsque £, (£) <<1b
q)L, nom ¢réf r ¢ !

La figure 3.3 présente un graphique des résultats expérimentaux de la
perturbation du flux de Kennedy et Marcotte obtenus pour trois (3) séries de volumes

d’échantillons de divers éléments.
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Figure 3.3 : Graphique de la perturbation du flux de divers éléments en
fonction de la section efficace macroscopique d’absorption neutronique ~ en
moles-barn (Kennedy et Marcotte, 1984).

3.6 DISCUSSION DE L'IMPACT DU CHARGEMENT DE COMBUSTIBLE DU
REACTEUR SLOWPOKE SUR LES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Kennedy et Marcotte (Kennedy et Marcotte, 1984) mesurérent la perturbation du
flux dans un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke de 1’Ecole Polytechnique de
Montréal. Le réacteur en était alors a son chargement initial de combustible nucléaire

fortement (90 %) enrichi en U-235.

Avec le deuxiéme chargement du combustible du réacteur en uranium
1égérement enrichi en U-235 (20%), des précautions furent prises afin d’obtenir le méme
flux neutronique intégré nominal dans les sites internes que pour la premiére charge de

combustible (Marleau, 1996, Marleau et al, 1997).
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3.7 EVALUATION DE L'INCERTITUDE EXPERIMENTALE DE LA
PERTURBATION DU FLUX

L’intention de cette démarche est de connaitre I’ordre de grandeur des erreurs
absolues et relatives des résultats des modéles mathématiques de transport neutronique
et des valeurs expérimentales. Ainsi, nous sommes & méme de juger de la
représentativité mathématique de ces modeles par la précision probable des calculs et en
s’assurant que leurs écarts par rapport aux mesures expérimentales sont du méme ordre

de grandeur que I’incertitude fortuite de ces mesures.

Afin d’analyser ’impact de I’incertitude du volume de I’échantillon sur
I’évaluation de la perturbation du flux, des calculs de transport neutronique par la
méthode des ordonnées discrétes pour des échantillons de 1,00 et 1,05 ml de chlore ont
permis de déterminer un écart moyen de la perturbation du flux de 1,67E-03, avec un
écart type de 7,09E-04. En considérant que 1’erreur moyenne du volume mesuré des
échantillons est d’environs 0,05 ml (tableau 3.2) et en supposant une valeur de

perturbation du flux d’environ P(Z (E ), V) ~ 1.0, la variation absolue maximale de

la perturbation du flux obtenue est donc de 0,00167 ml™.

3.7.1 CALCUL DES INCERTITUDES DE DIVERS PARAMETRES ET
VARIABLES

Par définition, la variable indépendante de Kennedy et Marcotte, (Kennedy et

Marcotte, 1984) 2 (2.6) a les unités moles-b, nous allons donc déterminer les erreurs

absolues et relatives de cette section efficace macroscopique.

Pour ce faire, nous emploierons les formules de I’incertitude absolue et relative
d’un produit, d’un quotient ou de toute autre forme de fonction (Tremblay et al, 1970). 11
faut donc évaluer ’incertitude fortuite de la masse mesurée, de la section efficace de

capture neutronique radiative et de la masse atomique.
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En nous basant, sur deux balances au laboratoire de chimie de la centrale

nucléaire de Gentilly-2, nous estimons que ’erreur absolue sur la masse mesurée est de

1’ordre de 1E-05 g ou encore de 1/100 mg, voir le tableau 3.4.

Tableau 3.4 : Précision absolue des balances du laboratoire de chimie a la
centrale nucléaire de Gentilly-2.

Marque Mettler Toledo Mettler Toledo

Modele XS 250 AG 285

Plages 81¢g,220¢g 81¢g,210¢g
Ecart-type 0,01 mg, 0,1 mg 0,01 mg, 0,1 mg

Le tableau 3.5 présente les incertitudes absolues et relatives des constantes et des

fonctions (variables dépendantes) requises pour le calcul d’incertitudes de la

perturbation du flux.
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Tableau 3.5 : Incertitudes absolues et relatives de constantes et de
fonctions requises pour le calcul de la perturbation du flux neutronique.

Constantes, Incertitudes Incertitudes relatives Références
fonctions absolues
Nombre
- 17 .
& Avogadro A(N,)=0.110 A(N,) (Parrington et

N, (noyaux/mole)

(noyaux / mole)

AT -7
AQ 0.1660540187 10

al, 1996, Tuli,
2000)

Masse de
i A(m) . (Parrington et
_ 5 SN 5
cobalt-59 A(m)=0.10 10 m = 02310 al, 1996, Tuli,
m (g) () 2000)
)
Section efficace
. . A(o,)=10.001 A(o) (Parrington et
microscopique ) T 00000263 al, 1996, Tuli,
d’absorption %, 2000 )
neutronique
o, (b)
2)
Masse atomique
M (g) A(M)=0.1107 AM) _ 6169 107 (Tuli, 2000 )
3) (8) M
Section efficace
, A(Z,) = 0.00202 ACZ) (Tremblay et
macroscopique (moles-b) 5 47— 0.0000288 al, 1970)
d’absorption a
neutronique 4) (5)

2 (moles-b)

(1) 2,5 g de cobalt-59
(2) =38,0 20,0253 eV
(3) =58,933200 g / mole (cobalt-59)

(4 AMZ)=%2

A
A(m) | (o,) L AM)

m (o)
a

M
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D’autres sources possibles d’erreur existent, telles que 1’erreur de la durée de
I’irradiation, I’erreur de la grandeur du flux neutronique, d’environ 5 % (St-Pierre et al,
2004), ’erreur de la mesure du spectre gamma de ’échantillon activé, ’erreur de
comptage ou d’analyse des signaux du détecteur et possiblement d’autres sources

d’erreurs.

L’erreur de I’analyse du signal de sortie du détecteur peut étre décomposée
comme suit : erreur reliée a la géométrie de la détection est d’environ 1 %, alors que

celle due 4 la dérive du signal électronique est de 0,3 % (De Soete et al, 1972).

3.7.2 RESULTATS DU CALCUL DES D'INCERTITUDES DES DIMENSIONS
DES SURFACES ET DES VOLUMES DES RESULTATS
EXPERIMENTAUX

Le tableau 3.6 présente les erreurs absolues et relatives des dimensions R et H de
méme que celles des volumes des premiéres capsules cylindriques circulaires droites

contenant les échantillons.

Tableau 3.6 : Impact des Incertitudes absolues et relatives des dimensions R et
H sur V.

V=0,5 ml V=1,0 ml V=1,3 ml
H (cm) 0,720 1,441 1,873
ACH) (cm) 5,0E-05 5,0E-05 5,0E-05
A(V) 2,82E-04 (2) 1,50E-05/2,47E-04 (2) 2,30E-04 (2)
V

Note (1) : R=0,470 cm

0
Note (2) : Calcul basé sur R V(R,H)=2nRH

d 2
app V(RH) =R
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3.7.3 CALCUL DE L'INCERTITUDE ABSOLUE DE LA PERTURBATION DU
FLUX NEUTRONIQUE

Une équation représentant la perturbation du flux neutronique en fonction du
volume de 1’échantillon et de la section efficace macroscopique d’absorption
neutronique provient d’une dérivation heuristique qui nous donne une équation ayant la

forme suivante,
(D (NEZ)
P(V,Z )=¢ [(D(V)2,), 31

avec D (V)=c+dV & Dy( Vy=e +fV2 .(3.2)

A P’aide de ces relations servant de modéle de référence, nous avons analysé
’ensemble des résultats expérimentaux réalisés par Kennedy et Marcotte (Kennedy et
al, 1984) en réalisant des régressions non linéaires. L’analyse statistique de cette
corrélation globale démontre qu’elle représente trés bien (tableau 3.16) les résultats

expérimentaux.

L’incertitude absolue de la perturbation du flux est équivalente a la valeur

absolue de la différentielle totale de sa fonction,

AP(Z, V) =lba—VP(2a’ Vylav +

%_- P, V) | ds.
02, .(33)

Apres avoir évalué les valeurs des dérivées partielles, nous les substituons dans

1’équation précédente (3.3) de la différentielle totale, pour obtenir,

AP(V,Z))) =
((c+d)V) Za) ((c+ dV))Za)
(c+dV)e 10((e+fV2)Za)+e Il((e+fV2)2a)(e+fV2)
((c+dV)Za) ((c+dV)Za)
+|dZ e IO((e+fV2)Za)+2e Il((e+fV2)Za)fV2a

. (3.4)

dz

dv
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En substituant les valeurs numériques des variables, des parametres et des
coefficients c, d, e, et f (tableaux 3.10 et 3.11) dans 1’équation précédente (3.4), nous
obtenons I’erreur absolue et ’erreur relative basées sur un volume de 1,0 ml et une

valeur médiane de la plage de perturbation de 0,5 (P = 0,5),

A(P)=0.000462 et —A—(i)li)— =0.000924  ,,0.1 %. (3.5)

Le tableau 3.7 présente les erreurs relatives et absolues du volume V, de %

et de la perturbation du flux, P.

Tableau 3.7 : Incertitudes absolues et relatives surV, > etP

Erreurs V=0,5 ml V=1,0 mi V=1,3 ml
ég/l 2,82E-04 (3) 2,47E-04 (3) 2,39E-04 (3)
V
AZ) 2,0E-03 2,0E-03 2,0E-03
A(P) 8,7E-04 (2) 9,2E-04 (2) 9,6E-04 (2)
P

Note (1) : 2, = 2.0 poles-b, 7 = 0-50

Note (2) : basé sur les dérivées partielles de la corrélation globale
J J
Note (3) : basé sur les calculs de - V(R, H) ou 57 V(R, H)

3.7.4 CALCUL DES SURFACES DELIMITANT LE DOMAINE
D'INCERTITUDE DE LA PERTURBATION DE FLUX

N A A(o,)  AM
Nous posons les incertitudes relatives (r;n) C o et (M ) constantes, afin

de simplifier le calcul d’incertitude. Bien que ces valeurs varient d’une concentration a
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I’autre et d’un élément a 1’autre, nous considérons que ces changements sont

relativement faibles.

La surface de de la perturbation de flux est donc localisée & I’intérieur du volume

différentiel P-dP et P+dP dans ’espace de phases (2, V) avec une précision du premier

ordre. La figure 3.4 présente les points expérimentaux de la perturbation du flux avec un
échantillon de 1,0 ml en fonction de la section efficace macroscopique d’absorption
neutronique, la courbe de corrélation obtenue par régressions non linéaires de méme que

les courbes d’incertitudes de premier ordre P+dP et P-dP.
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Figure 3.4 : Graphique des points expérimentaux de la perturbation du flux

en fonction de £ (moles-barns) pour V=1,0 ml, de la corrélation et des
courbes limites d’erreurs fortuites basées sur le calcul d’erreurs.

Nous constatons que les écarts entre la courbe de corrélation et les courbes
limites P-dP et P+dP sont extrémement faibles de £ =0, aenviron X = 3. A partir de

cette valeur de section efficace macroscopique d’absorption neutronique en moles-b, les
écarts deviennent significatifs et croissants avec X .
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Bien que ’analyse précédente nous fournit certaines informations sur les erreurs
absolues et relatives, celles-ci ne sont pas liées uniquement au processus expérimental
mis en oeuvre afin de mesurer la perturbation du flux, mais aussi au processus de
régression non linéaire qui nous a donné une corrélation ayant des écarts faibles avec les

résultats expérimentaux.

Ces courbes limites représentent donc en quelque sorte 1’incertitude théorique de
la corrélation des résultats expérimentaux et du processus d’évaluation numérique des
modeles de transport neutronique, sans tenir compte des erreurs d’arrondissement, ni des

erreurs innées de 1’évaluation numérique par un ordinateur.

3.7.5 INCERTITUDE DES MESURES DE SPECTROMETRIE GAMMA

Afin de pouvoir estimer les erreurs absolues et relatives des résultats
expérimentaux, il est nécessaire de pouvoir estimer la précision relative de I’activité
mesurée obtenue par une chaine de mesure de spectrométrie gamma. A cet effet, des
résultats de calibration d’une telle chaine, du laboratoire de chimie de la centrale
nucléaire de Gentilly-2, durant I’année 2000 sont employés pour en estimer les deux

formes d’erreurs.

L’analyse statistique d’un nombre élevé de mesures réparties pendant un an a
pour avantage de prendre en compte une ou des dérives du signal de sortie de la chaine

de mesure et d’obtenir des résultats mesurés représentatifs.

Cette chaine de mesure des rayons gamma comporte un détecteur au germanium.
Le processus de calibration consiste 4 mesurer 1’activité d’un échantillon standard, dont
’activité est connue avec une trés grande précision. L’activité de 1’échantillon est

déterminée a partir de la détection des rayons gamma émis par cet échantillon. Par la



63

suite, chacune des activités mesurées est comparée a l’activité trés précise de

I’échantillon standard.

L’échantillon standard est une bouteille contenant de 1’europiun-152 (Eu-152)
ayant une activité de 5,6500 micros Ci. Les activités mesurées par la chaine de mesure

sont présentées dans le tableau 3.8.

Tableau 3.8 : Activités mesurées de la chaine de mesure d’activité avec un
échantillon standard (Eu-152, 5,6500 micros Ci)

[3.6709,5.6801, 5.7383,5.7061, 5.6906, 5.6667, 5.6549, 5.6932, 5.6583, 5.6871 |

[5.7110,5.7101, 5.6848, 5.6572, 5.7054, 5.6645, 5.6485, 5.6975, 5.6940, 5.6969 |

[5.7105,5.7060, 5.7011, 5.6913, 5.7038, 5.669, 5.6706, 5.7151, 5.6832, 5.7170 |

[5.6813,5.6941, 5.6167,5.6545,5.6884,5.6229, 5.7096, 5.6738, 5.6986, 5.6595 |

[5.6849,5.6971,5.6816,5.6109, 5.6746,5.6801, 5.6794,5.6767,5.6275, 5.7219 ]

[5.6086, 5.5877,5.6007, 5.6807, 5.6840, 5.6779, 5.6630 |

Le tableau 3.9 présente les résultats de ’analyse statistique de ces données. A partir de
ces résultats, nous pouvons conclure que P’activité mesurée est de 5,67 +/- 0,04 micros

Ci (ou 1 Ci).
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Tableau 3.9 : Résultats de I'analyse statistique des mesures de l'activité d'un

échantillon standard d’Eu-152 (5,6500 micros Ci)
Erreurs absolues Erreurs relatives
Nombre Nombre de Nombre de
de 67 mesures 67 mesures 67
mesures
Activité Erreur absolue Erreur relative 0,00353
moyenne 5,67 moyenne 0,01999 moyenne (0,353%)
(micro Ci)
Ecart type | 0,0384 Ecart type 0,03845 Ecart type 0,00680

3.7.6 INCERTITUDE ABSOLUE DE LA PERTURBATION DU FLUX
NEUTRONIQUE

A partir des équations (2.9) et (2.29), ’erreur absolue du flux scalaire moyen

devient donc (Tremblay et al, 1970)
AM) AA)  Ao)  A(m)
A((Dmoy) = (Dmoy( Y + + p + -
¥ .(3.6)

Puisque la perturbation du flux est définie expérimentalement par 1’expression
(2.47), en substituant les incertitudes relatives des variables et des paramétres calculés
précédemment dans 1’équation de Iincertitude absolue de la perturbation de flux,

_ 2AM) 2AA4) 2A(0) 2 A(m)
AP(Za,V)—P(Za,V)[ ottt Tt )3.7),

Y a

celle-ci devient,

AP(Z,V)=0.0137 P(Z, V) .(3.8)
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L’incertitude relative des résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte
(Kennedy et al, 1984), pour la perturbation du flux est donc de I’ordre d’environ 1,4 %.
Cette valeur est en accord avec I’incertitude relative estimée de I’autoprotection calculée
par Gongalves et al (Gongalves et al, 2001) qui est de I’ordre de 2 %. D’autres auteurs
(Mo et al, 1987, Eastwood et al, 1962, Rossito et al, 1972, Mc Garry et al, 1986,
Kennedy et al, 1984, Kumpf, 1986) citent des incertitudes relatives d’environ 2 a 3 %,

pour des résultats expérimentaux d’autoprotection.

3.8 CARACTERE UNIVERSEL DES COURBES DE PERTURBATION DU
FLUX EN FONCTION DE LA SECTION EFFICACE MACROSCOPIQUE
D’ABSORPTION NEUTRONIQUE

La variable indépendante choisie pour corréler les résultats expérimentaux de la
perturbation du flux était la section efficace macroscopique d’absorption neutronique en

moles-b, équation (2.9).

Le premier avantage d’employer cette variable est que I’échelle de 2, est plus

conviviale avec des valeurs de 1 & environ 5 pour les expériences réalisées et qu’elle est

normalisée a 0.0253 eV.

Le second avantage est que la courbe obtenue est universelle, c'est-a-dire que
pour un volume d’échantillon donné, toutes les concentrations de tous les éléments se

retrouvent sur une courbe unique.
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3.9 ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX DE KENNEDY ET
MARCOTTE

Puisqu’un objectif important de ce projet consiste & représenter avec précision
tous les résultats expérimentaux par une corrélation globale et d’en étendre la plage de

validité, il faut envisager différentes combinaisons de fonctions.

La forme de la courbe reliant les points expérimentaux s’apparente bien au
produit de la fonction exponentielle et de la fonction de Bessel modifiée

IO(X) (Bowman, 1958, Abramowitz et Stegun, 1972, Korn et Korn, 2000, Nikiforov et

al, 1983, Spiegel, 1968) qui représente la fonction radiale de la solution de 1’équation de

diffusion des neutrons.

Les fonctions exponentielles périodiques et les fonctions de Bessel modifiées
sont d’ailleurs des fonctions harmoniques des systémes cylindriques circulaires droits
(Korn et Korn, 2000).

3.9.1 NOUVELLE APPROCHE GENERALE JUSTIFIANT UNE FORME
D’EXPRESSION D’'UNE SOLUTION DE L’EQUATION DE
TRANSPORT NEUTRONIQUE POUR UN CYLINDRE FINI

Nous avons tenté d’établir et de justifier la forme de 1’expression mathématique
de la perturbation du flux a partir de considérations théoriques provenant de 1’équation

de transport neutronique.

Afin de simplifier la résolution du probléme nous avons dérivé une expression
heuristique de transport neutronique combinant la solution de I’équation de transport
pour un cylindre fini, par la méthode des harmoniques sphériques (Davison, 1957) et les

équations (2.31) a (2.35) décrivant une équation de transport dans laquelle nous
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négligeons la section efficace macroscopique de diffusion par rapport a la section

efficace macroscopique d’absorption neutronique.

D’ailleurs, quelle que soit la géométrie, il est toujours possible de traiter la
dépendance du flux neutronique angulaire en ses variables angulaires par une expansion
en fonctions harmoniques sphériques (Bell et Glasstone, 1970). Les fonctions
harmoniques des surfaces sphériques sont les solutions de 1’équation de Laplace en
coordonnées sphériques tout comme les fonctions harmoniques d’un systéme de
coordonnées sont les solutions de Laplace dans ce systéme de coordonnées (Korn et
Korn, 2000).

La solution de 1’équation de transport neutronique pour le flux angulaire, pour un
cylindre fini, par la méthode des harmoniques sphériques (Davison, 1957, équation

(12.46)) aprés les substitutions des expressions pour¥y(7>2) (Davison, 1957,

(12.43)), W, (r:2) et W, ((7>2) (Davison, 1957, (12.45)), s’écrit comme suit,

1
W("’Z,Q)—Z

J=1

Y \/VJ'Z v’ y 2
2*2 Ale(vj)(nIO—l— 2 172 [«/Bl +0)2r]
+ +

J=1 f; i=1
!

39rcos(—ep+e)e( ")

2
ﬂ+1/2A G ngl \/V/ ro’r ﬂ—l/z 2
2 e S | E Bi(x)lI ' /

j=1 Vj i=1

7t + (autres . termes)
(3.9), avec les conditions frontiére suivantes,
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H
Vi, (P PoIEI= 52 E) -

Max
(Da(¥) % )

wp(p=P,I?;!=£21—, QE] =wA(p =P,|C!=g~, QE) e ¢ 1 (DK(V)Z,)

(3.10)
(Da( V) Ea)
et Y (p, 5, QE )=e IO(Db( V)Z)

(3.11)

qui contient la fonction exponentielle et la fonction Io(x) du premier terme a droite de

I’égalité de 1’équation (3.9). L’équation (3.11) représente la fonction de dépression du

flux neutronique hors de 1’échantillon. ¥ est le flux angulaire nominal du

nom
Max

réacteur Slowpoke pour lequel nous supposons un spectre d’énergie de Maxwell.

En fait, nous aurions di localiser les conditions fronti¢res au rayon extrapolé

(distance extrapolée) par la correction de transport, £ .. (Bell et Glasstone, 1970,
Lamarsh, 1972, Henry, 1975, Bussac et Reuss, 1985, Reuss, 2003) et aux extrémités

verticales +/- de facon a mieux simuler les conditions frontiéres de la dépression

§HCF
du flux et de Pautoprotection. Pour ce faire, il nous aurait fallu distinguer deux

ensembles de coordonnées pour imposer les conditions frontieres, soit P et .. de

. H 1
méme que +/- 5 et+/- §HCF .

Lors de simulations préliminaires par un mode¢le de diffusion neutronique, nous
avions utilisé de telles conditions frontiére & des distances extrapolées, mais lors du
passage a des modeles de transport neutronique, ces distances extrapolées ne nous ont

pas paru nécessaires.
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Les variables et paramétres présents dans ces équations sont définis de la fagon
suivante,

4 et B, : Constantes d’intégration
EN,.(GS_(E)WI_ o,(E))

c:= 2]\[1 Gt.(E)

: le nombre moyen de neutrons secondaires par

collision

v, Racines de 1’équation caractéristique de la matrice des coefficients (Davison,
1957, équation (10.7))

® : Variable de la transformation de Fourier pour la variable z de ¥, n{">2)

UZ : Composante selon I’axe des z du vecteur U, U=u Q avec u la norme du vecteur

U

U : Composante selon r du vecteur U

(IENi(GSi(E) v, ofl_(E))) (QO(A\]T]Pn(;,l_] _ Qﬂ(_v_)]

J

(,EN" at'_(E)) v,

G,(v)=(-1)" Pn(vi) -
J J

G ( Vj) =1 : Fonction auxiliaire d’ordre 0

y c—-1 . e . . ege s
Gl(vj) = Fonction auxiliaire d’ordre 1 provenant de la fonction auxiliaire
J

G, (v,) qui est décrite ci-haut.
J
i
B[ = 3

J75 +10 /15 J75 =10 4/15
b= 5 et B, = 5

: Parametre pour I’approximation 7,

: Racines positives de 1’équation

10 5 S
I-17 B + e B* = 0 pour I’approximation P,

P (V) : Fonction de V dans la fonction exponentielle de I’expression de perturbation
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du flux

P (V) : Fonction de V dans la fonction modifiée de Bessel de ’expression de

perturbation du flux

D (V) : Fonction de V dans la fonction exponentielle de ’expression de la dépression

du flux

D,(¥) : Fonction de V dans la fonction modifiée de Bessel de I’expression de la

dépression du flux

Y (p, T, Q, E ) : flux neutronique angulaire dans 1’échantillon découlant de

1’autoprotection

Y, (0, T, 2, E ) : flux neutronique angulaire associé a la dépression du flux

neutronique

Y,(p,C, 2, E ) :flux neutronique angulaire associé a la perturbation du flux

neutronique

Y (PG R E ) : flux neutronique angulaire nominal pour lequel nous supposons
Max

un spectre d’énergie de Maxwell

Nous avons choisi d’utiliser une forme similaire pour I’expression du flux
neutronique angulaire en employant les fonctions propres présentes dans les trois (3)
premiers termes de 1’équation (3.9) et dans la solution analytique incompléte (2.31) (les
équations (2.31) a (2.33)) solutions de I’équation (2.30) et des conditions frontiéres

(2.34) a (2.35) ou (3.10) et (3.11) en géométrie cylindrique circulaire droite.

1

En négligeant la fonction _F2(§, sin(w) p° En) , en la posant égale a 1, puis en

posant £E=0 etdonc W=1 (figure2.6) et finalement en supposant que

(Da(1) T )

Cl=vy (p,C.QE )e ¢ 10( Db(¥)Z ) , nous obtenons alors,
Max

nom
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H (D (V)X (E))

VL RE )=, (P’T’Q’Eﬂ)e IO EE)
Max

H 2 (E)
—csgn( cos(w)) cos(w) (it|—~2—) [Ot + aVn ]J
[V

.(3.12)

Le terme substitué & C1 correspond au flux angulaire nominal de spectre

maxwellien imposé aux frontiéres de 1’échantillon et incluant la dépression du flux.

Puisque nous avons supposé que 2 >>Z , la partie de I’équation (3.12) qui

contient les termes exponentiels provient d’une résolution d’une équation de transport
neutronique pour laquelle, il n’y a pas de termes de diffusion, ce qui est non physique.
En effet, il ne peut y avoir de réactions, incluant la réaction (n, Y ), sans un minimum de
diffusions (Blatt et Weisskopf, 1952). Cependant, il faut noter que dans la physique des
plasmas, 1’équation de Vlasov est fréquemment employée. Cette équation correspond a
I’équation de Boltzmann pour laquelle on néglige les collisions afin de simplifier la

résolution de certains problémes (Reif, 1965, Chapman et al, 1964).

L’esprit de cette démarche n’est pas tant d’avoir une expression rigoureuse et
valide du flux angulaire, mais plutét d’avoir une expression approximative décrivant
notre probléme, que nous ajustons a des valeurs expérimentales. En ce sens, il s’agit

davantage d’une combinaison d’une approche heuristique a une approche empirique.

Finalement, en posant ® =0 | I’équation (3.12) devient donc,
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H (Da(V)Ea(En)) (a(p-P)H
WP L QUE )= (P,—z—,Q,En)e I(D(NZ(E,))e
Max
2(E)
-4
€
(3.13), ot

P : Valeur de P encm a la surface externe verticale de 1’échantillon cylindrique.

H : Hauteur en cm du contenu de 1’échantillon cylindrique

o : constante d’intégration proportionnelle au taux de décroissance du flux
neutronique selon 1’axe des z

€ : variable angulaire (voir figure 2.6)

w : variable angulaire (voir figure 2.6)

L’emploi de cette solution approximative permet de réduire la durée des calculs

sans compromettre leurs précisions de fagon importante.

Puisque la dépression du flux et la perturbation du flux sont définies comme des

rapports de flux neutroniques intégrés selon les équations (2.37) et (2.38) comme suit,

¢, p (1 E) [IPP’D(r,E,Q)dQ
p

p

¢ (rE) [wm(r, EQ)de 619

et que dans les deux cas le dénominateur est le flux neutronique intégré nominal qui est

associé a un échantillon pour lequel 2, << 1, nous posons que la dépression du flux et

sa perturbation sont aussi de la méme forme que 1’expression du flux angulaire (2.31) .
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Des expressions de cette forme ont été utilisées pour I’analyse des résultats
expérimentaux de perturbation du flux. En premier lieu, nous avons employé une
méthode itérative combinant 1’utilisation de graphiques de perturbation du flux en

fonction de Z_, suivi d’analyses statistiques des écarts entre les équations de

régressions non linéaires et les résultats expérimentaux.

Les résultats obtenus de cette premiére méthode furent employés comme valeurs
de premiére itération de la deuxiéme méthode. Cette derniére consistait a obtenir des
régressions non linéaires selon une méthode itérative de résolution d’équations de

minimisation d’écarts quadratiques (Knoll, 2000, Edwards, 1979, De Soete et al, 1972).

3.10 REGRESSIONS NON LINEAIRES DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Puisque le produit des deux premiéres fonctions de I’expression (2.40) est non
linéaire, nous avons procédé en deux étapes distinctes pour déterminer les fonctions
Da(V) et Db(V) avec précision. La premi¢re méthode employée est une méthode
itérative d’essais et d’erreurs. La deuxiéme étape utilisée consiste en une méthode des
moindres carrés pour laquelle les résultats obtenus de la premiere étape de régression

servent de valeurs initiales d’itération.

La premiére étape itérative d’essais et d’erreurs se décrit comme suit.
L’expression de la dépression du flux pour laquelle nous devons déterminer les

coefficients fonctionnels, Da(V) et Db(V) est la suivante,
(D ()z)
e 1(D(NE) s

Cette équation provient des conditions frontiéres (3.10) et (3.11) appliquées a 1’équation

(3.13). Il s’en suit que les autres termes de 1’équation (3-13) sont égaux a un.

1) En premier lieu, suite a une inspection visuelle du graphique des résultats

expérimentaux, il s’agit de supposer les valeurs initiales de ces coefficients
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fonctionnels

2) Calculer la fonction de régression non linéaire a I’aide de ces coefficients
fonctionnels

3) Superposer sur un méme graphique la courbe de la régression non linéaire

résultante (perturbation du flux en fonction de 2 ) aux résultats
expérimentaux, pour un volume }© donné, pour 1 = {1,2,3} correspondant
aV,=05ml,V,=1.0ml V;=13 mlet V4=7”"22 . Le volume ¥,

n’est utilisé que pour déterminer les distributions radiales et axiales du flux
scalaire.

4) Modifier les valeurs des coefficients de fagon a réduire I’écart moyen entre la
courbe de régression et les points expérimentaux et reprendre les étapes
requises jusqu’a un écart moyen en apparence satisfaisant,

5) Par la suite, la nouvelle régression est analysée statistiquement afin de calculer
précisément I’écart moyen, 1’écart type et le coefficient de régression,

6) Si les résultats statistiques ne sont pas jugés satisfaisants, une nouvelle série
d’itérations est initiée jusqu’a ce les parameétres statistiques soient
satisfaisants.

7) Reprendre les étapes 1 4 6 pour un autre volume 7, ,1= {1,2,3}

Les coefficients de régressions Da(V) et Db(V) déterminés par cette premiére
méthode, pour les échantillons de 0.5, 1.0 ml et 1.3 ml, de méme que les résultats
d’analyses statistiques obtenus pour les écarts entre les équations de régressions lin€aires

de la perturbation du flux en fonction de %, (plage de [0,4] moles-b) et les résultats

expérimentaux sont présentés dans le tableau 3.10 (Kennedy et Marcotte, 1984).
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Tableau 3.10 : Coefficients des régressions non linéaires de la perturbation
du flux en fonction de X, et résultats des analyses statistiques des écarts

entre ces régressions et les résultats expérimentaux, pour des échantillons
de 0,51,0 et 1,3 mi sur la plage de %, de [0,4] moles-b.

Volume : 0.5 ml

Plage de %, valide [0, 4]
Da(V) 0,8502995
Db(V) 0,919995
N, nombre de points expérimentaux 3
Ecart moyen, u (1) 5.84E-05
Ecart type, s (2) 0,0204 (2,0%)
R* (3) 0,84

corrélation forte

Volume : 1.0 ml

Plage de 2 valide [0, 4]
Da(V) 0,59224
Db(V) 0,73099634
N, nomb}'e de points expérimentaux 16
Ecart moyen, W (1) 5,7E-07
Ecart type, s (2) 0,0228 (2,3%)
R? 3) 0,832

corrélation forte

Volume : 1.3 ml

Plage de 2 valide [0, 4]
Da(V) 0,3535068
Db(V) 0,3860

N, nomb’re de points expérimentaux 6
Ecart moyen, 1 (1) 3,7E-04
Ecart type, s (2) 0,0168 (1,7%)
R? 3) 0,897
corrélation forte
N
2 (Pcorn - Pexp,)
(D) n==° 1 ]\If " valeur moyenne des écarts entre les valeurs

expérimentales et les valeurs régressé de la corrélation de la

perturbation du flux en fonction de 2 . C’est aussi la valeur centrale

de la distribution de Gauss par laquelle passe 1’axe de symétrie, des
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écarts (Korn et Korn, 2000, Press et al, 1992)

2fm=y,,)
(2)s= o, = . N Iécart-type o qui indique

2

I’étalement de la courbe autour de la valeur de W .

DA

JR= 2121  coefficient de régression élevé au
il 2
D0V

carré.

Pour les trois (3) volumes, les corrélations obtenues présentent de fortes
corrélations et les écarts moyens sont trés faibles. Le coefficient de corrélation de la
série de résultats obtenus pour un volume de 1,3 ml est supérieur aux deux autres. De
plus, 1’écart-type de cette série de résultats pour 1,3 ml est aussi le plus petit des trois
séries d’analyses statistiques. Cependant, la série de résultats pour 1,0 ml exhibe I’écart
moyen le plus faible. Nous observons que les paramétres Da(V) et Db(V) diminuent en

valeur absolue pendant que le volume de I’échantillon croit.

3.10.1 CORRELATION GENERALE DES RESULTATS
EXPERIMENTAUX

L’étape suivante consiste a corréler les paramétres Da(V) et Db(V) obtenus des

régressions non linéaires de la perturbation du flux en fonction de %, en fonction du

volume de I’échantillon. La conclusion de cette étape nous donne donc une corrélation
non linéaire globale de la perturbation du flux valide pour tous les éléments, pour la

plage de 2 de [0,4] moles-b et pour tous les volumes d’échantillons.

Aprés une inspection de la suite des coefficients Da(V) et Db(V), certaines

(-d V)

fonctions (¢ +dV , c—-e , c=4/dV | c=dV?)ont été étudiées qualitativement,

afin d’en désigner une qui offre plus de chance de représenter adéquatement les
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variations des coefficients selon le volume. La fonction ¢ + d V' semble bien représenter

le comportement du coefficient Da(V), alors que la fonction ¢ - dV* semble plus

prometteuse pour générer une corrélation satisfaisante de la fonction Db(V).

Par la suite, des graphiques des coefficients Da(V) et Db(V) furent construits en
fonction du volume V. Ceux-ci montrérent clairement que les coefficients Da(V)
formaient approximativement une droite dans le plan Da(V)-V, alors que les coefficients

Db(V) décrivaient une courbe qui s’apparentait avec la fonction ¢ - d v

Une régression linéaire des valeurs de Da(V) en fonction de V réalisée par la
méthode des moindres carrés (Press et al, 1992, Korn et Korn, 2000, Edwards, 1979,
Baillargeon et Rainville, 1975) fournit les résultats satisfaisants présentés dans le tableau
3.11. Ces résultats donnent une corrélation trés forte, avec un écart-type d’environ 3% et

un écart moyen pratiquement nul.

Tableau 3.11 : Résultats de la régression linéaire pour D (V)=c+dV

c 1,168283500
’ d -0,6102929286

Ecart moyen, u (1) 3,33E-11
Ecart type, s (2) 0,029954 (3%)
R (3) 0,9999999966

corrélation trés forte

(1) : Ecart moyen entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport aux valeurs

individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(2) : Ecart type entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport aux valeurs

individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(3) : Coefficient de corrélation entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport
aux valeurs individuelles des coefficients pour les trois volumes.

Aprés une linéarisation de la fonction D (V) =e+f v? par le changement de

variable V, = V* | nous obtenons D(V)=e+f V, . I est alors possible d’obtenir

facilement une régression linéaire par la méthode des moindres carrés. Par la suite, le
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changement de variable inverse V = 4/ Vp convertit cette régression linéaire en régression

non linéaire dont les paramétres sont présentés dans le tableau 3.12.

Tableau 3.12 : Résultats de la régression de D,(V) =e+fV*

e 1,040726528
f -0,3691116476
Ecart moyen, U (1) 3,33E-11
Ecart type, s (2) 0,05144 (5 %)
R* (3) 0,9858358
corrélation trés forte

(1) : Ecart moyen entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport aux valeurs
individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(2) : Ecart type entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport aux valeurs
individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(3): Coefficient de corrélation entre les coefficients de la perturbation du flux par rapport
aux valeurs individuelles des coefficients pour les trois volumes.

Il s’agit d’une trés bonne corrélation, avec un écart moyen extrémement petit ,

mais avec un écart type un peu élevé.

Le tableau 3.13 présente les valeurs des constantes c, d, e, f et de Da(V) et
Db(V) de méme qu’un estimé de leurs erreurs relatives. Les erreurs relatives des

coefficients c, d, e et f ont été estimées en supposant qu’ils ont approximativement la

méme erreur absolue que le volume V, soit A(V) = 0.0001 |
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Tableau 3.13 : Constantes ¢, d, e, f, coefficients des Da(V), Db(V) et erreurs relatives,
pour la premiére corrélation globale de la perturbation du flux obtenue d’'une régression
non linéaire des résultats expérimentaux pour les trois (3) volumes d'échantillon
étudiés.

Constantes et coefficients fonctionnels Erreurs relatives
D (V)= 1.1682 —0.6103 7 A (V)
oy = 00001507
D,(V) = 1.0407 + 0.3691 12 A7)
e 0.0001823
D(¥)
c= 11682 ACe) _g.0001
C
d=-06103 A _ 6 0002
d
c=T1.0407 ACe) _ 0.0001
€
7=03691 A;f) - 0.0003

En substituant les valeurs des fonctions Da(V) et Db(V) obtenues par la premicre
méthode itérative de régressions non linéaires a I’expression suivante,
( Da( V) Za)
P(Z,V)=e I(D(V)2,)),@3.16)
nous obtenons la corrélation générale suivante,

| ((C+dV)Ea(E)) 5
P(E.V)=e I ((e+fV )Z(E)) 317y et

((1.1682 = 0.6103 V)2 (E))

P(Z,V)=e “ 7((1.0407 +0.3691 V)= (E))

, (3.18)
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Cette corrélation globale est aussi présentée dans la figure 3.5 pour chacun des
trois volumes expérimentaux étudiés.
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Figure 3.5 : Graphique de la premiére (1°) corrélation globale de la
perturbation du flux en fonction de 2 , (la section efficace macroscopique

d’absorption en moles- b), avec le volume de 1’échantillon en paramétre. Les
points correspondants aux résultats expérimentaux de la perturbation du flux
sont aussi présentés sur ce graphique.

Globalement, la figure 3.5 indique que la perturbation du flux augmente (P

diminue) en fonction de 2, croissant, et augmente davantage (P diminue davantage)
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pour de faibles volumes d’échantillons. Les pentes des trois courbes (dérivées partielles

de la perturbation du flux par rapport a Z ) sont donc plus élevées aux faibles valeurs

de 2, , qu’a leurs valeurs élevées.

De plus, nous constatons que P augmente avec un volume d’échantillon

croissant.

3.10.2 ANALYSE STATISTIQUE DE LA CORRELATION GLOBALE ET SON
AMELIORATION PAR LA METHODE DES MOINDRES CARRES

11 convenait par la suite, de mesurer la précision de cette corrélation globale. Des
analyses statistiques distinctes entre les résultats expérimentaux de chacun des volumes
d’échantillon (0.5, 1.0, 1.3 ml) et les résultats prédits par cette corrélation générale

furent réalisées. Les résultats de ces analyses sont présentés dans le tableau (3.14).

Tableau 3.14 : Résultats des analyses statistiques des écarts entre la (1™) corrélation
générale de la perturbation du flux obtenue d'une régression non linéaire et les

((a+ b V) Za)
résultats expérimentaux P(Z , V') = e [((c+d ")E,)
i Volume : 0,5 ml
Ecart moyen, U -0,005306 (-0,5 %)
Ecart type, s 0,023808 (2.4 %)
R? 0,832412

corrélation forte

Volume : 1,0 ml

Ecart moyen, W -0,00592366 (-0.5 %)
Ecart type, s 0,01830488 (1,8 %)
R? 0,8570101340

corrélation forte

Volume : 1,3 ml

Ecart moyen, W 0,0074310 (0,7 %)
Ecart type, s 0,01601345 (1,6 %)
R 0,88408

corrélation forte
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Dans I’ensemble, les analyses statistiques démontrent que la corrélation globale
représente trés bien les résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte (Kennedy et
Marcotte, 1984) pour les trois volumes d’échantillon étudiés. De plus, puisque les
résultats statistiques sont relativement invariables pour les trois volumes étudiés, il est
raisonnable de conclure que cette corrélation générale peut trés bien représenter les
résultats obtenus pour n’importe quel volume d’échantillon, a I’intérieur de la plage de

volume, des expériences [0.5, 1.3] ml.

En résumé, 1’écart moyen entre les résultats expérimentaux et ceux prédits par la
corrélation générale est d’environs 0,6 %, alors que I’écart type moyen est d’environ 2
%. Le coefficient de corrélation moyen étant d’environs, 0.86, cette corrélation globale

est donc trés satisfaisante.

Bien qu’a premiére vue la corrélation soit satisfaisante, les figures (3.6) et (3.7)
montrent un écart grandissant entre la courbe de la corrélation globale de la perturbation
du flux et les valeurs expérimentales pour lesquelles 2, >2,5.De plus, les écarts-types
sont légerement trop €élevés pour avoir un modéle précis. Pour ces raisons, nous avons
effectué une deuxiéme étape de régression non linéaire des données expérimentales par
la méthode des moindres carrés en utilisant les valeurs de Da(V) et Db(V) obtenues

jusqu’a maintenant pour les introduire a la premiére itération du processus.
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Figure 3.6 : Graphique de la perturbation du flux en fonction de 2,
présentant une courbe provenant d’une premiére (1) régression non linéaire
des résultats expérimentaux, une autre courbe pleine présentant la solution
semi-analytique obtenue par le modéle de transport neutronique (présentée
au chapitre 4) et les résultats expérimentaux correspondants de Kennedy et
Marcotte pour les échantillons de 1,0 ml.
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Figure 3.7 : Graphique de la perturbation du flux en fonction de 2 présentant une

courbe provenant d’une régression non linéaire des résultats expérimentaux, une autre
courbe pleine présentant la solution semi-analytique obtenue par le modéle de transport
neutronique (présentée au chapitre 4) et les résultats expérimentaux correspondants de
Kennedy et Marcotte pour les échantillons de 0,5 ml.

La méthode de régression multivariable non linéaire repose sur la méthode des
moindres carrés faisant intervenir des dérivées partielles par rapport aux paramétres de

régression (Press et al, 1992, Edwards, 1979).

La forme de la corrélation et des paramétres de régression Da(V) et Db(V) sont

donnés par les équations (3.16) et (3.17). Dans le but d’optimiser ces paramétres par une
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méthode systématique, nous employons leurs valeurs afin d’estimer les plages de valeurs

requises pour résoudre un systéme d’équations non linéaires par une méthode itérative.

Tout comme pour les corrélations linéaires multivariables, nous posons,

z,,= f(x, yi) +¢, (3.19)

pour laquellez, ; représente les valeurs mesurées et (¥ yj) représente la corrélation,
((a+b v yx.)
f(x,y)=e I((c+dy, Dx), (3.20)

avec les variables indépendantes reliées par les relations, x,=Z et y, = V.

En isolant le résidu €, ; , nous obtenons I’expression suivante,

& =% - f(xi,yj) (3.21).
La méthode des moindres carrés consiste & déterminer les parameétres ou les coefficients
de régression (qui peuvent étre des fonctions) qui minimisent le carré des distances de
tous les écarts entre les valeurs mesurées et la corrélation recherchée (Knoll, 2000,

Edwards, 1979, De Soete et al, 1972).

Nous posons donc, que la somme des carrés de ces distances est la suivante

S = 2 ( K Uz] (322)

i=1

N

ou encore, S = E ( E —f(x y)) ) (3.23),
en substituant I’équation (3.20) dans 1’équation (3.21).
Puisqu’il s’agit d’un probléme d’optimisation d’une surface dans l’espace

euclidien 3-D, la condition nécessaire pour obtenir une surface optimale est de poser,
grad, (5,)=0 (3.24).
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En exprimant le gradient sous la forme de ces composantes, les dérivées partielles, nous

obtenons les quatre (4) équations suivantes

9
205,=0 (325),
o4 ( L ((a+b1)3) 2 oy
Wl 2 20, I((c+dV*)%))
J=rAi=l (3.26)
ou encore
< A; ((a+bV)Z) ((a+ b V) Z)
E 2(—2(y1_}_—e 10((c+dV2)2))2e 10((c+a’V2)2)) =0
J=1\i=1 A
(3.27),

les autres équations associées aux coefficients b, ¢ et d sont les suivantes,

a+bl’)2)[

N
M J
X2, - e(“””m)lo((c+d 2)y5))rse ((e+d11)2))[=0

(3.28)
i A; ((a+ b V) 2Z) ((a+ b V) 2)
> 2(~2(zl,j-—e IO((c+dV2)2))e 11((c+dV2)2)2) =0
J=1hi=1 ’

(3.29) et

M W/
> ( S (-2 (zi’j—e((MbV)Z)IO((c+dVZ)Z))e((a+bV)E)Il((c+d 2)3) V22)]=o
(3.30).

Afin de minimiser les carrés des distances entre chacune des courbes et les
valeurs correspondantes au volume des échantillons, nous avons posé, que la somme des
carrés des distances soit appliquée seulement au cas V=1,0 ml, pour lequel nous avons le
plus grand nombre de valeurs mesurées. De plus, puisqu’il s’agit de résoudre un systéme

de quatre (4) équations fortement non linéaires, nous remplagons la valeur zéro a droite
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de ces équations par M << prenant des valeurs progressivement plus petites

s’approchant de zéro.

Les valeurs des paramétres de régression a, b, ¢ et d convergent vers des valeurs
uniques au fur et & mesure que les valeurs prises par " tendent vers zéro. Les
paramétres de régression de 1’équation suivante proviennent d’une solution du systéme
d’équations non linéaires avec une valeur d’"N égale a 1,0E-09. La corrélation

améliorée des résultats expérimentaux devient donc,

(~(09633 - 04413 V) 2 )
P(Z,V)=e 1((0.8155 - 0.2112 V)

(3.31).

Par la suite, nous avons fait des analyses statistiques des écarts entre cette
nouvelle corrélation et les résultats expérimentaux. Les résultats de ces analyses sont
présentés dans le tableau 3.15. La figure 3.8 présente le graphique de cette corrélation

appliquée a chacun des volumes de méme que les valeurs expérimentales.



Tableau 3.15 : Tableau des résultats des analyses statistiques des écarts entre la (2°)

88

corrélation améliorée de la perturbation du flux et les valeurs expérimentales.

V (ml) 0,5 1,0 1,3
Ecart moyen entre la
corrélation améliorée et | ) 00195 (0,2 %) | -0,00691 (-0,7 %) | 0,00042 (0,04 %)
les résultats
expérimentaux
Ecart type entre la
corrélation améliorée et | 01021 (1,0%)) | 0,01664 (1,7%) | 0,01319 (1,3 %)
les résultats
expérimentaux

R -0,9299 -0,9398 -0,9282

R 0,8648 0,8834 0,8615
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Figure 3.8 : Graphique de la perturbation du flux neutronique d’un site

interne en fonction de la section efficace macroscopique d’absorption
neutronique. Chacune des trois (3) courbes et les points expérimentaux sont
paramétrés par un volume d’échantillon. Les courbes proviennent de la solution
d’un syst¢me d’équations non linéaires provenant de la méthode des moindres

carrés, pour lesquelles le terme a droite de I’égalité estn = 0.10 10 | Ces

courbes sont issues de 1’équation (3.31).

En comparant les courbes des figures 3.6 et 3.7 a celles de la figure 3.8, nous
constatons que les courbes de la nouvelle corrélation sont plus représentatives des

valeurs expérimentales pour les volumes de 0,5 et 1,0ml pour des valeurs de > > 4.

Trois autres observations principales méritent d’étre présentées :



1)

2)

3)
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Les écarts types et les écarts moyens de la corrélation améliorée
pour les trois volumes (tableau 3.15) sont inférieurs & ceux de la
corrélation initiale (tableau 3.14). Les nouvelles corrélations
(coefficients de corrélation) pour chacun des volumes demeurent
fortes. Nous avons donc atteint le but fixé. Puisque la méthode de
correction des concentrations mesurées repose sur cette corrélation,

il s’ensuit que les valeurs corrigées sont plus précises.

Les nouveaux écarts types de la nouvelle corrélation sont tous
inférieurs ou égaux a ’estimation de I’erreur expérimentale de 1,6
%. Cela signifie que ce modéle empirique est mathématiquement
représentatif des valeurs expérimentales. D’autre part, le fait que
ces valeurs expérimentales soient trés rapprochées d’une fonction
mathématique caractéristique des théories de transport et de
diffusion neutronique en coordonnées cylindriques les rend

physiquement crédibles.

Les trois nouveaux écarts types sont inférieurs aux écarts types
antérieurs, et ce, méme si la méthode des moindres carrées est
appliquée a la somme des carrés des résidus des valeurs
expérimentales pour les échantillons de 1,0 ml seulement. Puisque
nous avons proposé des intervalles étroits dans lesquels les
paramétres de régression initiaux étaient compris, la résolution
itérative du systéme d’équations non linéaires a déterminé des
solutions plus précises applicables aux données correspondantes a

1,0 ml, mais aussi aux autres volumes du méme ordre de grandeur.
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4) Une autre explication est que la sensibilité de la perturbation du flux
par rapport au volume de 1’échantillon est relativement faible
(environ 0,25 ml' pour une partie importante du domaine

expérimental 2, V, figures 3.9 et 3.10), de sorte qu’en optimisant

la corrélation pour ’un des trois volumes, la corrélation demeure

relativement précise pour les trois volumes.

3.11 METHODE DE CALCUL DE LA CONCENTRATION REELLE D'UN
ELEMENT

Le but ultime de notre projet consiste & développer une méthode de calcul
permettant de corriger la concentration (masse) mesurée dans un site d’irradiation
interne d’un élément afin d’en obtenir une concentration (masse) trés rapprochée de sa
valeur réelle. La méthode de correction met en ceuvre la corrélation globale précise

obtenue de la perturbation du flux.

Pour ce faire, nous utilisons simplement la corrélation globale améliorée des
résultats expérimentaux (équation (3.31)) qui décrit avec une précision satisfaisante, la
perturbation du flux en fonction du volume de I’échantillon et de la section efficace

. , . .
macroscopique d’absorption neutronique 2 .

La méthode de correction de la concentration fait appel & un processus itératif.
Elle calcule a chaque itération une valeur approchée de la concentration réelle d’un
élément, en employant la perturbation du flux d’un élément ayant une section efficace

microscopique d’absorption élevée et/ou une concentration ou une masse importante. La

méthode initie un premier calcul a partir de 1’activité mesurée de 1’élément concerné.

Le code EPAA (Ecole Polytechnique Activation Analysis) du réacteur Slowpoke
de I’Ecole Polytechnique de Montréal est le code de calcul utilisé pour identifier les

éléments présents et pour en calculer les concentrations ou les masses.



92

A la suite de ’irradiation neutronique controlée d’un échantillon dans 1’un des
sites internes du réacteur Slowpoke, le code détermine les activités des éléments
identifiés, a partir des mesures d’irradiation des rayons gamma émis par cet échantillon
activé. Ce code de calcul ne tient pas compte de la perturbation du flux neutronique
causée par la présence d’un corps fortement absorbant. Le code considere implicitement

que Dactivité mesurée provient d’un échantillon uniformément activé dans 1’espace.

Afin de pouvoir tenir compte de la masse ou de la concentration d’un élément sur
la perturbation du flux neutronique intégré, une méthode itérative a été congue pour
convertir les résultats calculés par le code EPAA, en concentrations ou masses réelles

des éléments concernés.

Puisque cette corrélation globale est trés précise par rapport aux résultats
expérimentaux, elle est employée directement pour obtenir les concentrations réelles a
partir du code EPAA. Le code de calcul a été programmé selon le logiciel de calcul

symbolique Maple 9.5.

Voici, une présentation sommaire de la méthode employée.

La premiére étape consiste a obtenir ou déterminer les valeurs des parameétres

requis pour effectuer les calculs. Les données requises sont :

1) L’identité de I’é1ément concerné.
2) Sa masse atomique (g/mole).
3) Sa section efficace microscopique d’absorption neutronique en cm’ qui est

ensuite convertie en b, a 0,0253 eV.
4) Le flux neutronique intégré ou scalaire auquel opere le réacteur Slowpoke

durant I’irradiation neutronique (n/cm?/s).
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5) Le volume de I’échantillon en cm’

La deuxiéme étape consiste a obtenir la valeur de I’activité mesurée utilisée par
le code EPAA pour cet élément. 11 est facile d’utiliser ce code pour simuler le calcul de
I’activité par EPAA. Ce mode d’opération du code de correction fut nécessaire pour en

valider son fonctionnement et sa performance.

Par la suite, la section efficace macroscopique de capture neutronique radiative
est calculée, a partir de la masse initialement calculée par le code EPAA, de I’élément
présent dans 1’échantillon ou plus généralement de la valeur de la masse obtenue lors de

I’itération précédente du code de correction.

Puis, la perturbation du flux est calculée en fonction de cette section efficace
macroscopique exprimée en barn, et du volume V en ml de I’échantillon. Le flux
scalaire ou intégré moyen de 1’échantillon est ensuite obtenu de la corrélation globale

améliorée et du flux neutronique scalaire du réacteur Slowpoke lors de I’irradiation.

Cette derniére opération découle de la définition mathématique de la perturbation
du flux (équation (2.38)).

Finalement, ’activité de 1’échantillon est calculée, a partir du taux de réaction, en
supposant qu’il s’agit d’une activité a saturation mesurée par la chaine de détection des
rayons gamma et calculée par le code EPAA, pour laquelle nous pouvons écrire
(équation (2.19)),

A=N o, q)moy (332)

Dans le cas, ou le code de correction des concentrations est employé dans le

mode de détermination de la concentration réelle, & partir des valeurs calculées par le
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code EPAA, cette valeur (activité) est directement transmise au code de correction des

concentrations.

Les paramétres suivants sont le degré de précision requis des calculs et le nombre
maximum d’itérations permises. Lors de simulations, nous avons établi que I’imposition
d’un degré de précision plus élevé que 1,0E-09 était inutile, puisque la précision de
I’ordinateur, combinée a celle du logiciel Maple et possiblement du code de correction

des concentrations lui-méme étaient alors limitantes.

En effet, toutes les simulations ayant un critére de convergence inférieur a 1,0E-
09 convergeaient en 16 itérations, alors qu’un nombre progressivement plus €élevé
d’itérations aurait dii étre obtenu au fur et 4 mesure que le critére de convergence

devenait plus sévere.

Ainsi, pour une masse calculée par le code EPAA de 3,60804 g, la masse réelle
de cobalt-59 calculée par le code de correction des concentrations est de 4,85373 g
obtenue en 15 itérations et 32 ms avec un critére de convergence de 1,0E-09. Cela
signifie qu’en supposant une grande précision pour les parametres

(Mj o (E =0.0253) eV, ¢ etV)utilisés dans ce calcul, une précision d’un
J

milliardiéme de g de la masse réelle de I’élément concerné est possible par 1’utilisation

de ce code.

A titre d’exemple, pour une activité mesurée correspondant & une masse de
cobalt-59 de 3,60804 g, le code calcule une masse de 4,85373 g en 15 itérations et
0,032s par rapport 4 une masse réelle de référence de 4,85372(6915361847) g.

Ce code de calcul peut aisément étre converti en langage FORTRAN, BASIC,
MATLAB ou en C++.
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Les étapes principales de la boucle d’itération sont les suivantes :

1y

2)
3)

4

3)

6)

7)

8)

9
10)

Calcul du nombre de noyaux de 1'élément j a I'itération k (si requis de ’isotope i

de I’élément j), a partir de 'activité mesurée, du flux neutronique scalaire
nominal et de la section efficace microscopique de I’isotope i de 1’élément j.

Calcul de la masse de 1’élément j, a ’itération k.

Calcul de la section efficace macroscopique d’absorption de 1’élément j (si
requis de I’isotope i de I’élément j), a itération k, basée sur la concentration
mesurée du code EPAA.

Calcul de la perturbation du flux correspondant a la section efficace

macroscopique d’absorption obtenue a 1’itération k, et du volume de

I’échantillon en ml, & partir de la corrélation globale.

Calcul du flux neutronique scalaire moyen, a I’itération i+1, & partir de la

perturbation de flux calculée a I’étape 4 selon 1’équation
Doy = Do P (25 V)

Calcul du nombre de noyaux N de 1’élément j (si requis, de I’isotope i de
1’élément j), a Iitération k+1, & partir de ’activité mesurée (ou simulée) et du
flux neutronique scalaire moyen de ’itération k+1 obtenu a I’étape 5.

Calcul de la masse de I’élément j, a I’itération k+1, a partir du nombre de
noyaux N obtenu a 1’étape 6.

Calcul de P’erreur relative sur la masse réelle calculée, a partir des résultats

des itérations k et k+1. Calcul du taux de convergence, défini par

d . .
di E (i) ouencore £, - E,

i i i
Impression facultative des résultats intermédiaires a I’itération k.

Test logique, afin de déterminer si le dernier résultat obtenu respecte le
critére de convergence prédéfini. Dans ce cas, les résultats finaux sont
affichés ou imprimés. Sinon, les itérations doivent se poursuivre jusqu’a

’atteinte du nombre maximum d’itérations permis.
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Le tableau 3.16 présente d’abord les résultats de certains parametres du processus
itératif pour quatre (4) concentrations et pour un échantillon fictif de 1,0 ml. Il présente
également des résultats pour quatre (4) volumes distincts et pour une concentration fixe

correspondante & X =1.194 (moles-b).
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Tableau 3.16 : Taux de convergence de la méthode d'itération pour la
correction des concentrations en fonction de Za et de V pour le cobalt

2

(mole-b/ml),
pour V=1,0ml

0,055

1,194

3,12

5,703

Taux de
convergence
relatif initial

Q)

0,0280

0,3931

0,6934

1,0501

Taux de
convergence

relatif final (2)

-6,9E-10

-3,18E-10

-2,4E-10

-1E-11

Nombre

d’itérations

21

21

11

Durée (ms)

15

31

16

32

Volume (ml),

pour
2 =1.194
a

mole-b/ml

0,5

1,0

1,3

1,5

Taux de
convergence

relatif initial

0,4822

0,3931

0,3237

0,2710

Taux de
convergence

relatif final

-6,3E-10

3,2E-10

3,2E-10

3,2E-10

Nombre

d’itérations

30

21

18

15

Durée (ms)

31

16

15

15
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§)) -1 £, . erreur relative pour I’élément j A I’itération k, N, . nombre
i k

de moles de 1’é1ément j, & I’itération k. Le taux de convergence initial est donc

« N

Dans la premiére partie du tableau 3.16, nous constatons d’abord un taux de
convergence initialement élevé, mais un taux final de convergence trés faible, de 1’ordre
de 1,0E-10, ce qui est normalement attendu d’un processus itératif convergent. D’autre
part, nous observons qu’au fur et & mesure que la concentration de cobalt-59 augmente

(Z, ), le taux de convergence initial augmente. Cependant, le nombre d’itérations et la

durée de celles-ci ne suivent pas la méme tendance.

Dans la deuxiéme partie du tableau 3.16, nous constatons qu’au fur et a mesure
que le volume de I’échantillon augmente le taux de convergence initial, le nombre
d’itérations et la durée des itérations diminuent. Ceci signifie que pour une concentration
donnée, nous obtenons une convergence plus rapide avec un volume relativement élevé

de P’échantillon.

La figure 3.9 présente les courbes de correction des concentrations mesurées du
cobalt pour des échantillons de 1,5 ml correspondant a la premiére corrélation et a la

nouvelle corrélation améliorée.

Elle présente le graphique de la masse mesurée du cobalt (C, : concentration
mesurée, en fait masse mesurée) par rapport a la masse réelle (C, : concentration réelle,

en fait masse réelle ou corrigée), obtenue par le processus itératif présenté ci-haut pour
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des échantillons de 1,5 ml. La figure 3.9 indique bien que pour une faible masse la
courbe de correction est relativement linéaire, pour fléchir légérement vers le bas avec

une augmentation de la masse de I’élément analysé.

A titre d’exemple, pour une masse réelle de cobalt d’environ 10 g dans un
échantillon homogéne de 1,5 ml de sucrose, la masse mesurée est d’environ 7 g. Ceci
correspond a un rapport d’environ 7/10 entre la masse mesurée et la masse réelle

(corrigée) de cobalt.

Masse de cobalt(g) mesurée en fonction de la masse réelle de cobalt pour V=1.5 ml
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Figure 3.9 : Courbes de la masse mesurée Cm (g) en fonction de la masse réelle Cr (g)
pour des échantillons de 1,5 ml contenant du cobalt.
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Puisque la nouvelle corrélation améliorée déterminée a la section 3.10.3 est
utilisée dans le processus de correction des concentrations mesurées, il est avantageux
qu’elle soit la plus mathématiquement représentative possible des résultats
expérimentaux sur toute la plage des concentrations. Nous constatons également que la
nouvelle corrélation améliorée ne présente pas un fléchissement vers le bas aussi marqué

que la premiére corrélation.

Les figures 3.10 a 3.12 présentent les courbes de masses mesurées Cm (g) en
fonction des masses réelles Cr (g) pour six (6) éléments et pour des volumes
d’échantillon de 0,5 ml, 1,0 ml et 1,3 ml respectivement. Ces courbes de correction
proviennent du code de correction des concentrations utilisant la nouvelle corrélation

améliorée de la perturbation du flux neutronique.
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Masse mesurée en fonction de la masse réelle pour ¥=0,5ml
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Figure 3.10 : Courbes de correction des masses mesurées Cm (g) pour des échantillons
de 0,5 ml contenant I’un de six (6) éléments.
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Masse mesurée en fonction de la masse réelle pour V=1 0ml
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Figure 3.11 : Courbes de correction des masses mesurées Cm (g) pour des échantillons
de 1,0 ml contenant I’un de six (6) éléments.
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Masse mesurée en fonction de la masse réelle pour V=1_3ml
Mg

Cm

BT S

v g 1 H G Yl 7

Figure 3.12 : Courbes de correction des masses mesurées Cm (g) pour des échantillons
de 1,3 ml contenant 1’un de six (6) éléments.

En observant ces trois derniers graphiques, nous constatons que le fléchissement
des courbes vers le bas augmente avec une diminution du volume des échantillons.
Ainsi, les courbes des échantillons de 0,5 ml ont les fléchissements vers le bas les plus

élevés, alors que les courbes des échantillons de 1,3 ml ont les fléchissements vers le bas



104

minimum. Ce résultat était attendu puisque lors d’une discussion antérieure, nous avions

expliqué que la perturbation du flux augmente (P diminue) en fonction d’une diminution

des dimensions ( volume) d’un corps absorbant.

Une autre observation intéressante est que nous pouvons classer les courbes des trois

(3) graphiques en trois (3) classes :

1

2)

3)

La classe des éléments peu absorbants et relativement 1égers, le fer (Fe), le cuivre
(Cu) et le niobium ( 4 Nb*, ce noyau est un noyau de masse intermédiaire). De
plus, nous constatons que les écarts entre ces trois (3) courbes augmentent pour
les masses mesurées réelles élevées, lorsque les volumes d’échantillon
diminuent. Les éléments de la premiére classe ne requicrent pas une correction

importante, ils sont surtout des noyaux diffuseurs.

La classe du mangané¢se qui a une masse atomique trés voisine de celle du fer,
mais qui comporte une section efficace d’absorption plus élevée. Ceci explique
bien que ce métal provoque une perturbation du flux plus importante que les
¢léments de la premiére classe. Le manganése méme en concentrations
d’impureté dans des alliages peut avoir une contribution importante a ’activité

induite par I’irradiation neutronique (Glasstone et Sesonske, 1994).

La troisiéme classe d’éléments est composée du cobalt et de I’or. 11 est déja bien
connu, que ’or est un élément ayant une section efficace microscopique
d’absorption neutronique élevée avec les neutrons thermiques et les neutrons
épithermiques. L’or (;0Au!”’) est d’ailleurs ’élément ayant la masse atomique la
plus élevée des six (6) éléments. Le cobalt (Co) qui a une masse atomique
intermédiaire entre le fer et le cuivre est aussi la cause d’une forte perturbation
du flux neutronique (Eastwood et al, 1962) résultant en des courbes de correction

de concentration ou de masse voisine de celles de I’or. Le cobalt posséde une
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section efficace microscopique d’absorption neutronique significativement plus
élevée que le fer et le cuivre, ce qui explique son inclusion 4 la troisi¢éme classe
plutdt qu’a la premiére classe. Le cobalt méme en concentrations d’impureté
dans des alliages peut avoir une contribution importante a ’activité induite par
Iirradiation neutronique (Glasstone et Sesonske, 1994). A titre d’exemple, le
cobalt-60 présent dans divers alliages est la cause d’environ 50 % de 1’irradiation

externe pour les travailleurs a la centrale nucléaire de Gentilly-2.
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CHAPITRE 4

MODELE DE TRANSPORT NEUTRONIQUE SEMI-ANALYTIQUE

4.1 SOLUTION SEMI-ANALYTIQUE DES FLUX ANGULAIRE ET

SCALAIRE

A la section 3.9.1, nous avons développé une expression approximative du flux

angulaire, composée de fonctions provenant d’une solution de I’équation de transport

par la méthode des harmoniques sphériques, pour un cylindre fini en trois dimensions et

d’une solution (semi-analytique) de 1’équation de transport neutronique modifiée ne

prenant en compte que les sections efficaces microscopiques d’absorption neutronique.

4.1.1 SOLUTION DU FLUX SCALAIRE MOYEN

1

2)

3)

Notre stratégie emploie une solution semi-analytique de I’équation de Boltzmann
(équation (3.9)) donnant le flux neutronique angulaire (Lewis et Miller, 1993,
Davison, 1957), puisque les méthodes analytiques sont plutot inefficaces en
coordonnées cylindriques (Greenspan et al, 1968). L’équation (3.14) que nous

avons répétée ici, correspond a cette solution semi-analytique.

Les approximations employées pour déterminer ce modele analytique sont

présentées dans la section 2.11.3.
(Da(V) 2 (E ))

Les termes suivants de 1’équation (3.13) e o IO( Db(V) X (£ ))

proviennent des trois premiers termes de I’équation (3.9) qui est la solution de
I’équation de transport neutronique par la méthode des harmoniques sphériques
(Davison, 1957). Nous considérons que ces termes représentent la dépression du

flux hors de I’échantillon selon les équations (2.39), (3.11) et (3.12).
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4) D’autre part les deux termes exponentiels suivants

)

a

[

X (E ) (p-P) EDN, .

iy e

d(r,z)=D (R,——)e e
nomMax 2

(3.14)
sont solutions de 1’équation de transport neutronique (2.31) pour laquelle nous

supposons £_<<Z et des conditions fronti¢res décrites par les équations (2.32)

a (2.35). Le produit de ces deux termes exponentiels décrivent I’autoprotection.

5) La forme de la distribution radiale du flux neutronique angulaire provenant de la

solution semi-analytique est la suivante,
d
('(E M Ea)]
a
[
V

D =Ae 4.1),

Z(E)(p-P)

ou A représente le flux nominal du réacteur Slowpoke aux frontiéres de

I’échantillon pour lequel un spectre d’énergie maxwellien lui est assigné. Nous
= (E)

définissonsici ¥ de telle fagon que ses unités soient cm™.

d
- o MZ
6) Afin de déterminer la valeur de (dZa ( “)) qui nous permet de représenter

adéquatement 1’autoprotection, nous avons d’abord recherché une expression de
forme similaire a 1’équation (4.1) contenant deux (2) coefficients B et C et une

variable radiale indépendante adimensionnelle, r.

7) Nous avons défini cette variable adimensionnelle comme suit,
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9

10)
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Par analogie avec les résultats expérimentaux de la perturbation du flux, nous

avons supposé, que 1’expression recherchée aurait une forme similaire a la

distribution des valeurs expérimentales en fonction de 2,(E,) en rendant cette

derniére variable adimensionnelle.

Z(E)

Nous avons donc établi une relation entre la variable r et la variable J'_VL afin

qu’elle soit également adimensionnelle. Cette relation s’écrit donc,

S(E)P
r= _“*T/_—‘ (43)

ce qui a pour effet de seulement changer I’échelle de ’abscisse Z.,(£,) parle
facteur P , puisque nous n’utilisons dans ce cas que les résultats expérimentaux

correspondants a4 V = 1.0 cm’.

L’expression analogue a la distribution radiale du flux angulaire (4.1) a été

divisée par P qui est absorbé par le coefficient B, afin de changer la variable

radiale P par la variable adimensionnelle r. L.’équation (4.1) devient alors,

(—Cr))
(r-1)

A e(e
B .(4.4)

D(r) =

La figure 4.1 montre cette expression approximative en fonction de r de méme
> (E)P
a n

que les résultats expérimentaux en fonction de —

numériques de A, B et C de cette distribution radiale sont,
32 -10

A=g9B=13:C=7

. Les valeurs
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2 (E)
respectivement. Il est important de noter ici que le rapport ~LV~ a

pour unités, cm™ et ne correspond donc pas a la définition du rapport équivalent

de Kennedy et Marcotte dont les unités sont moles-barns/cm’. Nous pouvons

b3
)y _ 0.10 107 _

Z (L) N,

a n

démontrer que le rapport entre ces 2 valeurs est

1.660538729 |
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Figure 4.1 : Graphique de la distribution radiale du flux neutronique angulaire

ou de I’autoprotection. La variable indépendante p mise pour r dans ce graphique
S (E)P

est adimensionnelle. Elle représente a la fois » = petr= —GT . L’échelle

originale de I’abscisse r pour Z,(£,) a été multipliée par P afin d’obtenir une

variable adimensionnelle analogue a I‘} .

12) Par analogie entre les expressions (4.1) et (4.4), les valeurs de B et C

s’expriment alors de la fagon suivante,

Beeo U
- za(En) P (45) et
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d
5 ME)

€= (46)

2 (E)P
13) En employant la variable r = 7 la valeur de C s’écrit alors,
d
w (Eax(za)) % .-
C= 5 (E)P 4.7).

: d e L .
En isolant - MZ ) , I’équation précédente devient

d CS(E)P

e AME )= "V" (4.8).

a

13) Puisque la valeur approximative de C est 5/7, la dérivée devient alors,

d sZ(E)P
s ME) =5 ) (49)

Dés lors, il est possible d’obtenir la valeur de

2
P (E)
MZ(E,)) aune constante prés soit, A(Z (E )) = 15—4 _‘117"— .(4.10)

14) En substituant les valeurs suivantes P =0.47 | V= 1.0 dans 1’équation

(4.9) en choisissant une valeur moyenne pour Z (£ )= 2.5 moles-barns

que nous convertissons en moles-cm” en multipliant par 1.660538729  nous

obtenons ;,% MZ,) =0.8392857144 10" (4.10)

16) Puisque nous supposons que 1’élément de référence est dilué par un facteur de

1.0E+06, nous obtenons finalement,
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Zif‘)\(z") =9E-19. (4.11)

Nous avons choisi de poser
d

d_Z; MZ)) =1.0E-20 (4.12)
pour I’élément de référence (aluminium) dans le modéle de la SSA afin de
simplifier I’expression. Dans le cas des éléments étudiés nous avons posé pour
leurs dérivées équivalentes la valeur 1.0, ce qui est équivalent & supposer une
dilution de 1.0E-20 au lieu de 1.0E-06 pour I’élément de référence.
Contrairement & Gongalves (Gongalves et al, 2001), nous avons constaté
qu’une dilution de 1.0E-06 était insuffisante pour que la perturbation du flux
atteigne une valeur convergente. En effet, en employant des valeurs inférieures
a 1.0E-06, les valeurs de perturbation du flux n’atteignaient pas les mémes

valeurs que pour celles calculées avec un facteur de dilution de 1 million.

17) Puisque, les fonctions Da(V) et Db(V) sont ajustées par régressions non

linéaires aux valeurs expérimentales de la perturbation du flux, I’emploi d’une

o d . . \
valeur unitaire pour ol MZ ) del’expression de I’autoprotection est tout a

a

fait justifiable.

18) En substituant la valeur de A(7) dans la distribution axiale du flux
neutronique angulaire de la solution semi-analytique, nous obtenons la
distribution axiale du flux neutronique

% () (1+55)#(1-1tD
=172 T

D(CT)=e (4.13)

19) Par analogie au traitement de la distribution radiale, nous définissons la variable

adimensionnelle { de deux fagons
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g =2hf— (4.14) et

H

1 a n

~5 T (419)

En négligeant r/10 par rapport & 1, ’équation (4.13) devient

= (E)H(1-[C)
-1/2 v

D(C)=e _(4.16)

20) En substituant 1’équation (4.15) dans 1’équation (4.16), nous obtenons

I’expression suivante,

(-C(t-1gh)
D(C)=e (@.17)

21) La forme finale de I’expression du flux neutronique angulaire dans I’échantillon
exprimée selon les variables adimensionnelles définies r et & prend donc Ia

forme suivante,

(D(raca QaEn)_—'
(Da(V)Ea(En)) ((_1,_0) . ] L
%Cl)mm (P,g,Q,En)e [(Db(V)za(En))ee (r=1) e( cr-1eh)
Max 0
(4.18).

La figure 4.2 présente les distributions radiale et axiale de 1’autoptotection

selon cette expression.

22)
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Figure 4.2 : Distributions radiale et axiale selon p mis pour la variable adimensionnelle

r et selon € , de I’autoprotection dans un échantillon de 1.0 ml ayant une section efficace
Z(E)

macroscopique volumique wifﬁ- = 2.5 moles-barns/ml.

23)La perturbation du flux dépend directement du rapport de la section efficace

macroscopique d’absorption neutronique (De Soete et al, 1972, Gongalves et al,

2001, Hébert, 2005) et du volume de 1’échantillon.

24)Dans ce modele semi-analytique, nous ne traitons que les neutrons thermiques.
Nous supposons que leur spectre d’énergie est maxwellien (équation (2.2)). Nous

incluons cette distribution dans le terme imposé (3.14) et (4.15) aux frontiéres de
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. H : .
P’échantillon Y P. 5 En) . Ce dernier terme correspond au flux scalaire

nom
Max (

nominal en supposant une distribution isotrope dans le référentiel du laboratoire.
Le terme de source des neutrons est ainsi remplacé de fagon équivalente (Case et
al, 1953) par ces conditions frontiéres fixes aux surfaces limites de I’échantillon.
Elle comprend les neutrons de fission, les neutrons de ralentissement et les

neutrons ayant subis des collisions élastiques.

25) Nous imposons le flux scalaire nominal aux fronti¢res de 1I’échantillon plutdt qu’a
une distance extrapolée par correction de transport. Ceci entraine que la
manifestation de la dépression du flux neutronique est contrainte & I’intérieur de
1’échantillon. Nous appliquons des conditions frontiéres de Mark, compatibles a

la solution par les harmoniques sphériques de Davison.

26) Les sections efficaces microscopiques d’absorption neutronique sont obtenues par

des régressions non linéaires des données (E , O, (E ) ) du fichier ENDF-B-VI
" J

pour chacun des éléments j dans la plage d’énergie des neutrons thermiques.

Nous avons posé que les sections efficaces microscopiques d’absorption

. . 1 . . .
neutronique soient du type :/—E—* (équation (2.13)). Les coefficients de régression

proviennent du tableau 2.2.

27)La discrétisation de I’énergie neutronique £ a été réalisée en utilisant
n

02(1+(I=1)1)
L

I’expression suivante £, = . (4.19)

28) Le paramétre 1 est un indice qui varie de 1 4 100 et qui identifie I’intervalle

correspondant de 1’énergie neutronique. Nous avons donc subdivisé la plage des
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neutrons thermiques [0,0.2] eV en 100 intervalles de 2 meV chacun. Le paramétre

L est égal a 100 et 11 correspond a la largeur de I’intervalle soit 0.002 eV.

29)La quadrature de I’énergie neutronique pour le flux scalaire a été faite selon
LL
2 (2n(E/C—E[C— l)q)scal (Elc))
moy

Ie=1

. (4.20)

I’expression suivante ¢ -
moysum LL

’ 2 (2“(E1d"E/d_1))
d=1

30) Nous avons utilisé les résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte (Kennedy
et al, 1984) qui ont mesuré la perturbation du flux neutronique scalaire. Celle-ci
est I’effet combiné de la dépression du flux et de 1’autoprotection. En comparant
les courbes de perturbation du flux provenant du modéle semi-analytique aux
valeurs expérimentales, nous avons ajusté les fonctions Da(V) et Db(V) de
I’expression de la dépression du flux de fagon a obtenir des écarts minimums

entre celles-ci.

31)Ces comparaisons furent réalisées pour chacun des sept éléments choisis et

chacun des trois volumes expérimentaux de 0.5, 1.0 et 1.3 ml.

32) Afin de calculer la perturbation du flux de fagon similaire a la définition

employée pour les résultats expérimentaux, nous avons déterminé les rapports

o

mo;
o sum .

P(Z,V)=- . Le flux scalaire de référence au dénominateur est celui

moy
sum
Al

correspondant a P’aluminium qui a une section efficace microscopique
d’absorption neutronique similaire a celle du Nay; employée durant les

expériences.
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33) L’analyse des résultats expérimentaux nous a permis d’obtenir deux corrélations
générales précises des résultats expérimentaux en fonction de Z(E) de

I’échantillon et de son volume.

4.2 NEUTRONS THERMIQUES ET QUADRATURE DE L'ENERGIE
CINETIQUE DES NEUTRONS

4.2.1 NEUTRONS THERMIQUES

La corrélation globale modifiée (2° corrélation) et le modéle semi-analytique
supposent a priori que le spectre d’énergie est maxwellien (Westcott, 1960, Rossito et al,
1972, Kennedy et Pearce, 1962). De plus, cette corrélation et ce modéle comprennent
des sections efficaces microscopiques de capture neutronique qui sont exclusivement

fonction de I’énergie cinétique des neutrons thermiques.

4.2.2 SPECTRE D’ENERGIE ET DISCRETISATION

Notre approche consiste a discrétiser 1’ensemble des énergies cinétiques des
neutrons thermiques des sites internes en supposant qu’ils soient parfaitement
thermalisés et que leur spectre d’énergie suit donc la distribution de Maxwell. La largeur
des intervalles d’énergies détermine la résolution énergétique et contribue a la précision

du modeéle de transport neutronique.

Cette discrétisation de 1’énergie est également appliquée aux sections efficaces

macroscopiques de capture neutronique radiative de fagon & combiner les facteurs

spatiaux et énergétiques pour déterminer la perturbation du flux.
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4.2.2.1 METHODE DE DISCRETISATION DE L'ENERGIE

L’équation employée pour adapter le calcul du spectre d’énergie continu aux

valeurs discrétes de fagon a couvrir toute la plage continue est la suivante,
0.2(1+(1-1)1)
L , (421)

E =

avec
=M=
U .(4.22)
Les indices et variables sont décrits de la fagon suivante.
] : indice identifiant un intervalle d’énergie donné

[ indice correspondant a I’intervalle d’énergie comprenant I’énergie

moy
neutronique la plus probable, 0,0253 eV

E Energie cinétique neutronique discréte selon ’indice 1 décrivant ’intervalle
d’énergie

E : Energie cinétique la plus probable en eV
moy

I :11s’agit de la largeur de I’intervalle d’énergie en eV
L : Le nombre maximal d’intervalles en nombres entiers. Dans notre cas, L=100.
L est aussi I’indice final.
LL : Nombre distinct d’intervalles d’énergie

LM : Pourcentage de couverture de la plage thermique

La relation de discrétisation permet d’établir une valeur d’énergie (0,0260 eV)
proche de P’énergie la plus probable (0,0253 eV) de la plage thermique. Le tableau 4.1

présente les parameétres des énergies discrétes.
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Tableau 4.1 : Paramétres des énergies discrétes

LL [ Loy E,moy LM
(nombre indice Valeurs de | (% de couverture
d’intervalles co‘rres’pond.ant I’énergie de la plage
distincts f‘ l’energle: moyenne en thermique)
d’énergie) moyenne eV note (1) note (2)
note (1)

5 24 2 0,0260 97

9 12 2 0,0260 97

15 7 3 0,0300 99

25 4 4 0,0260 97

50 2 4 0,0260 99

100 1 13 0,0260 100

Note 1 : I’énergie thermique la plus probable a 20 C est de 0,0253eV.
Note 2 : la plage d’énergie thermique estde 0 4 0,2 eV.

Selon le tableau (4.1), cette forme de discrétisation d’énergie permet de couvrir
au moins 97 % de la plage totale d’énergie des neutrons thermiques. Les nombres
d’intervalles peuvent varier de 5 a 100 et sont ainsi choisis dans le tableau 4.1 pour les
différents modeéles, car ils sont des valeurs optimales. Ainsi, 8 I’exception du cas
comportant 15 intervalles, la valeur de 1’énergie la plus probable obtenue pour les
neutrons thermiques est de 0.0260 eV qui est trés rapprochée de la valeur nominale de
0.0253 eV. Ces nombres sont en fait des compromis entre des valeurs maximales
favorisant la précision et des contraintes de durées des calculs. Ces nombres ont été

sélectionnés apres plusieurs essais pour chacun des modéles.

Pour le modéle du cylindre fini & deux dimensions spatiales ( 7,z ), selon la
méthode des ordonnées discrétes, neuf (9) intervalles d’énergies furent sélectionnés. Il
s’agit, du plus petit nombre d’intervalles employés, mais il est justifié par le fait que la
durée des calculs était de I’ordre de quelques heures et que les résultats obtenus avaient
un écart d’environ 2 % par rapport aux résultats expérimentaux. Puisque plusieurs
auteurs ( Gongalves et al, 2001, Mo et al, 1987, Eastwood et al, 1962, Rossito et al,
1972, Mc Garry et al, 1986, Kennedy et al, 1984, Kumpf, 1986) rapportaient des
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pourcentages d’erreur de cet ordre de grandeur, nous étions justifiés d’appliquer cette

contrainte.

Le modéle de transport neutronique misant sur la solution semi-analytique du
flux neutronique angulaire fait appel & une quadrature de 1’énergie sur cent intervalles

d’énergie du modele semi-analytique.

4222 QUADRATURE SUR LE SPECTRE D'ENERGIE

Les quadratures sont des méthodes numériques approximatives pour calculer le
résultat d’une intégrale d’une fonction F(E) quelconque. Il s’agit dans ce cas de
discrétiser la variable indépendante continue E en valeurs discrétes selon un schéme
quelconque. A titre d’exemple, nous pouvons diviser la plage continue totale pour E en
N intervalles de largeurs L/N. De fagon générale une quadrature a la forme suivante

(Abramowitz et Stegun, 1972, Chandrasekhar, 1950),
p

L N
f F(E)dE =Y w,F(E) , (4.23)
I3 i=1

0

ou W, estun poids qui est dans notre cas égal a la largeur d’un intervalle défini par

A(Ei+l)=E‘i+lmb:i

La figure 4.3 présente le spectre d’énergie des neutrons thermiques du flux

scalaire, pour des noyaux d’or ayant une concentration équivalente 8 Z_=2.5 moles-b,

az=0, etar=R/2,
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Figure 4.3 : Graphique du spectre d’énergie du flux neutronique scalaire pour des
noyaux d’or ayant une concentration équivalente de 2 = 2.5 moles-barns, a la position

P
(p= 5 Z= 0 ). Le flux neutronique scalaire provient du modé¢le semi-analytique, pour

lequel le spectre d’énergie est maxwellien et 1’amplitude aux frontieéres (1.0E+12
n/cm?/s) est égale a celle du flux nominal du réacteur Slowpoke.

4223 METHODE DE CALCUL DE LA PERTURBATION DU FLUX PAR LA
SOLUTION SEMI-ANALYTIQUE

Le code de calcul débute par la sélection des coefficients de a 4 h des
expressions -(a-b*(V-c)?) de Da(V) et e-f*(V-g)" de Db(V) de I’équation pour la
dépression du flux (3.15) a itérer conjointement avec les facteurs requis pour

calculer I’autoprotection.
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Les propriétés physiques, masse volumique, densité, masse atomique, le
nombre de protons Z, le nombre de neutrons N et le nombre de nucléons A sont
ensuite insérées dans le code. Puis, les sections efficaces macroscopiques de
capture neutronique radiative en fonction de I’énergie cinétique (2.13) sont
calculées a partir des données disponibles dans le tableau 2.2. Ces données du
tableau 2.2 ont été obtenues par des régressions non linéaires de données

provenant du fichier de données ENDF-B-VI.

Les sections efficaces microscopiques de diffusion sont également
Z (E)

calculées. Par la suite, le code calcule jT

!

selon la définition de Kennedy et

Marcotte (Kennedy et Marcotte, 1984) pour chacun des 3 volumes (0.5, 1.0 et

1.3 ml), pour un volume général V, == 2 et chacun des 7 éléments (B, Cl,

Mn, Fe, Co, Cu, Au) analysés.

Le code de calcul poursuit I’exécution de ses processus a I’aide d’une
boucle de calcul des quadratures de 1’énergie pour les rapports de flux angulaires
dépendants des sections efficaces macroscopiques elles-mémes fonctions de

I’énergie discréte £, des neutrons.

L’>étape suivante consiste & formuler 1’expression pour la distribution

d’énergie des neutrons thermiques de Maxwell, selon I’équation (2.2).

Puis, des calculs des flux angulaires isotropes d’un élément j pour chacun
des 4 volumes prédéterminés sont réalisés en combinant 1’autoprotection et la

dépression du flux, selon I’expression (4.18).

La prochaine étape consiste a calculer le flux scalaire, en supposant une

distribution isotrope du flux angulaire dans le référentiel du laboratoire.
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Puisque la définition de la perturbation du flux requiert la valeur
moyenne dans ’espace de 1’échantillon du flux scalaire, I’équation (2.1) est alors
employée pour compléter cette étape analytiquement, & 1’exception de la

moyenne selon 0 et £ .

L’intégration selon la variable 0 est omise, puisque nous considérons la

distribution du flux uniforme selon I’angle 6 .

Toutefois, il faut noter que puisque ce calcul se déroule dans la boucle de
quadratures d’énergie neutronique, la valeur finale du flux scalaire est également

moyennée numériquement par quadratures selon la variable £ par I’équation

(4.20). Ainsi, la valeur finale du flux scalaire est moyennée selon toutes les

variables spatiales et énergétiques pertinentes.

L’étape suivante est le calcul de la perturbation du flux de I'échantillon de
= (L)

’élément j, de volume ¥, et ayant une concentration variable —~ %

1

— , selon

I’équation (2.40) de I’approche de Kennedy et Marcotte (Kennedy et Marcotte,
1984).

Finalement, le code de calcul semi-analytique exécute des énoncés pour
la préparation de divers graphiques. Un des graphiques importants affiche les
courbes correspondantes a la solution semi-analytique de la perturbation du flux
avec les facteurs de la dépression du flux Da(V) et Db(V), les résultats
expérimentaux de Kennedy et Marcotte, (Kennedy et Marcotte, 1984) de méme

que la 1 corrélation globale des résultats expérimentaux.
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Ces trois séries de résultats nous permettent de juger des écarts entre les
résultats d’une itération de la solution semi-analytique de la perturbation du flux

avec les valeurs expérimentales.

43 CALCUL DE LA DEPRESSION DU FLUX SCALAIRE POUR LES
TROIS VOLUMES D’ECHANTILLON

4.3.1 CALCUL DE LA DEPRESSION DU FLUX PAR LA METHODE SEMI-
ANALYTIQUE

Le modéle de transport neutronique (SSA) détermine dans le code de calcul

¢m0y .

correspondant le rapport 7 (2.40) de la perturbation du flux obtenu

¢
" vy

expérimentalement (Kennedy et Marcotte, 1984), selon ’équation (2,1). Il définit

également la perturbation du flux par la relation suivante (De Soete et al, 1972),

P(S(E) V) =Dp(E(E) V)ACEE,). V) . (424)

car il s’exprime & partir du flux de I’élément de référence ¢, et du flux scalaire
réf

neutronique moyen ¢, de ’élément j. L’élément de référence utilisé pour établir la

moy.
J

perturbation du flux expérimental était une trés faible concentration de Na-23 sous la

forme de NaCl dans une solution de sucrose.

Dans notre cas, nous employons I’aluminium (Al) comme élément de référence

avec une concentration de 1E-20 fois sa masse volumique de 2,6989 g/cm’, soit
2,6989E-20 g/cm’. De plus, la section efficace de capture neutronique radiative de
I’aluminium & 0,0253 eV est inférieure a celui du Na-23. La figure 2.3 montre cette
section efficace microscopique de capture neutronique radiative pour 1’aluminium en

fonction de I’énergie cinétique des neutrons.
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Puisque le modéle semi-analytique de transport neutronique ne couvre
strictement que ’espace de I’échantillon, les phénoménes d’autoprotection et de
dépression du flux se chevauchent géométriquement dans 1’échantillon au lieu d’étre
séparés. Ainsi, les courbes d’autoprotection, de dépression du flux et de perturbation du
flux en fonction de I’'une des coordonnées P ou z présentent des profils non physiques.
Toutefois, ces courbes présentent une image approximative utile des phénomeénes en

causc.

Pcr

¢,

L’équation (2.37) Dp = définit la dépression du flux neutronique. Nous

pouvons déduire des équations (2.38) et (2.40), que ¢, =¢_  (2.41) et donc, que

nom
1’ r . ’ . - A y . .
équation de la dépression du flux peut aussi étre écrite sous la forme suivante,

D _j)fﬂ
= (429)

nom

ou ¢.. représente le flux neutronique scalaire 4 la surface externe de 1’échantillon

cylindrique.

L’équation (3.15) décrit également la dépression du flux dépendante des
coefficients Da(V) et Db(V). Ces coefficients sont des fonctions du volume de
I’échantillon qu’il nous faut déterminer par régressions non linéaires afin de pouvoir

obtenir I’expression finale de la dépression du flux neutronique.
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4.3.2 REGRESSIONS NON LINEAIRES DE LA DEPRESSION DU FLUX EN
FONCTION DE LA SECTION EFFICACE MACROSCOPIQUE DE
CAPTURE NEUTRONIQUE

Nous avons congu un code de calcul « Calcul depflux » afin de réaliser des
régressions non linéaires (Press et al, 1992) pour déterminer la dépression du flux en

fonction de 2, . Voici une description générale de ce processus.

La méthode itérative est en réalité une méthode d’essais et erreurs par laquelle
nous déterminons les valeurs de Da(V) et Db(V) pour chacun des 7 éléments et pour
chacun des 3 volumes étudiés. Pour chacun des cas particuliers, nous supposons
initialement des valeurs numériques distinctes pour Da(V) et Db(V). Ensuite nous
exécutons le code de calcul semi-analytique afin de pouvoir comparer les écarts entre les

valeurs simulées et les valeurs expérimentales.

En nous basant sur notre jugement visuel, nous tentons de minimiser 1’écart
moyen et les écarts entre la SSA et chacun des points expérimentaux en variant les
valeurs numériques de Da(V) ou Db(V). Par la suite, nous exécutons une analyse
statistique de ces écarts, pour finalement tabuler I’ensemble de ces résultats sous la

forme d’un fichier de données.

L’étape suivante consiste & déterminer la valeur moyenne de Da(V) et Db(V) des
7 éléments pour chacun des trois volumes. Par la suite, nous créons un graphique de ces
deux séries de 3 valeurs moyennes en fonction du volume pour Da(V) de méme que
pour Db(V).

Puis, nous estimons les coefficients d’une corrélation complexe de chacune de
ces fonctions du volume de fagon a ce que I’écart entre la courbe de cette corrélation et

les valeurs moyennes précédemment obtenues soit aussi faibles que possibles.
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Finalement, nous réalisons une analyse statistique de ces écarts afin d’avoir un critére

objectif de la qualité de ces corrélations pour Da(v) et Db(V).

a) Les fonctions D (V) et D,(V) sont déterminées par régressions non linéaires

selon une corrélation polynomiale complexe dépendante de V, des valeurs
numériques satisfaisantes moyennes obtenues pour les 7 éléments, pour chacun

des volumes.

b) Ces régressions non linéaires sont réalisées en deux étapes. D’abord, il faut
déterminer les fonctions D, (V) et D,(V)  avec V. , une valeur constante (0.5,
1.0 et 1.3 ml), alors que 2, est la variable indépendante sur laquelle repose la

régression. Nous obtenons ainsi une suite de valeurs pour chacun des trois

volumes expérimentaux étudiés.

c) Ensuite, nous calculons les valeurs moyennes de Da(V) et Db(V) des sept

éléments pour chacun des trois volumes.

d) Ainsi pour chacune des fonctions Da(V) ou Db(V) nous avons trois valeurs

distinctes correspondant chacune & I’un des trois volumes étudiés.

4.3.2.1 REGRESSIONS DES FONCTIONS Da(V) ET Db(V) EN FONCTION
DES PROPRIETES DES ELEMENTS

Contrairement a la démarche réalisée au chapitre 3 afin de seulement déterminer
les fonctions Da(V) et Db(V), ici nous tentons d’établir des relations entre ces fonctions

et plusieurs propriétés physiques des sept éléments concernés.

De plus, alors que les régressions non linéaires de la perturbation du flux

réalisées au chapitre 3 faisaient appel a une corrélation relativement simple (3.15)
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(D (V)2 (£ ))

constituée de deux fonctions caractéristiques (e =~ 10( D (V)X (E,)) ) des

trois premiers termes de la solution par la méthode des harmoniques sphériques, ici

I’expression contenant ces fonctions analogues est une solution semi-analytique de

I’équation de transport combinant la méthode des harmoniques sphériques, mais

également une solution analytique de 1’équation de Boltzmann, pour laquelle les sections

efficaces macroscopiques de diffusion sont négligées. Il en résulte une solution semi-

analytique plus complexe (4.18) que celle employée au chapitre 3.

a)

b)

d)

D’autres facteurs possibles envisagés pour mieux représenter la dépression du flux
sont les propriétés physiques des éléments concernés. Nous avons donc envisagé la

possibilité que les fonctions D,(V) et D,(}) puissent dépendre également d’au

moins une propriété d’un élément considéré. Initialement, nous avons donc
déterminé les valeurs de ces fonctions pour chacun des volumes donnés et pour
chacun des éléments (B, Cl, Mn, Fe, Co, Cu, Au) analysés.

Les propriétés physiques considérées sont la masse volumique ou la densité, le
numéro atomique, la section efficace microscopique de capture neutronique
radiative et finalement le rapport entre la section efficace microscopique de

diffusion et de la section microscopique d’absorption neutronique.

Malgré de nombreuses tentatives pour établir des relations entre les fonctions
Da(V) et Db(V) de chaque élément et I’ensemble de leurs propriétés physiques,
nous n’avons pas été en mesure de trouver de relations vraisemblables entre celles-
ci . Ce résultat est cohérent avec le caractére universel des courbes de perturbation
du flux obtenues par Kennedy (Kennedy et Marcotte, 1984) et Gongalves
(Gongalves et al, 2001).

Nous avons donc choisi de considérer les fonctions Da(V) et Db(V) indépendantes

des propriétés des éléments. Cette conclusion nous permet de supposer que pour un
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volume donné (0.5, 1.0 et 1.3 ml), les valeurs moyennes de D (V) et D,(V) de

tous les éléments étudiés représentent adéquatement ces coefficients fonction du

volume.

Nous avons d’ailleurs constaté que pour un volume donné, les écarts entre les
valeurs de Da(V) et Db(V) des sept éléments et les deux valeurs moyennes sont
faibles. Ceci signifie que les valeurs de Da(V) et Db(V) sont peu dispersées autour
de leurs valeurs moyennes. Ceci supporte encore une fois le caractére universel de

la courbe de la perturbation du flux.

L’étape suivante consiste nécessairement a réaliser des régressions non linéaires

sur les fonctions D (V) et D,(V) selon Iun des trois volumes comme variable

indépendante pour chacun des sept €léments. Il faut toutefois noter ici que méme si
les régressions non linéaires itératives changent les valeurs de Da(V) et Db(V) tout
comme pour les corrélations du chapitre 3, I’expression globale dont nous devions

minimiser les écarts avec les résultats expérimentaux était 1’équation (4.18) du
modéle de la SSA.

Nous avons choisi les valeurs Da(v) et Db(V) de I’or pour représenter 1’ensemble
des éléments pour chacun des volumes. Ses valeurs sont les plus rapprochées des

valeurs moyennes parmi tous les éléments, pour les trois volumes étudiés.

Les valeurs de D (V) et D,(V) sont obtenues par itérations de la fagon suivante :

1) Pour un élément j donné, poser des valeurs initiales de D, (V) et

DY) .

2) Calculer la perturbation du flux de I’élément j, en fonction de 2, par

SSA pour un volume i donné, a partir de ces valeurs initiales. De fagon

générale, la relation 3 déterminer est la suivante,
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P(Z,(E), V)=P(Z, (E). Da(V),Db(V)) (4.26).
J J

Tracer la courbe de la perturbation du flux de I’élément j pour le volume
i et les points expérimentaux correspondants au volume i sur un méme

graphique.

Comparer la courbe de la perturbation du flux obtenue par la SSA de
1’élément j pour le volume i aux points expérimentaux correspondants

au méme volume i.

5) Juger des écarts entre la courbe de la perturbation du flux et les points

6)

7

8)

expérimentaux. Si les écarts semblent trés petits, faire une analyse

statistique de ces écarts par rapport a z€éro.

Si la moyenne des écarts est inférieure a 1 % et que I’écart-type est
inférieur a 1,5 % et que la valeur absolue du coefficient de régression est
supérieure a 0.90, alors la régression non linéaire est terminée pour
Da(V) et Db(V) de I’élément j, pour le volume i. Parfois, des itérations
supplémentaires peuvent étre exécutées afin d’obtenir un écart moyen ou

un écart type le plus petit possible.

Sinon, lorsque la courbe de la perturbation du flux de I’élément j, pour le
volume i est en moyenne plus élevée que les points expérimentaux,

augmenter la valeur de D,( V) (Figure 4.4) ou diminuer la valeur

de D,(V) (voir figure 4.5).

Sinon, lorsque la courbe de la perturbation du flux est en moyenne
moins élevée que les points expérimentaux, diminuer la valeur

de D (V) (Figure 4.4) ou augmenter la valeur de D,(¥) (voir figure 4.5).
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9) Des valeurs relativement élevées de la fonction D,( V') tendent &

augmenter la dépression du flux et donc a diminuer la valeur numérique

de la perturbation du flux, P(Z, V) |

10) Au contraire, des valeurs relativement petites de D(¥) tendent a

diminuer la dépression du flux et la perturbation du flux et donc a

augmenter la valeur numérique de la perturbation du flux P(Z . V) .

11) Lorsque le rapport est supérieur & une certaine valeur

« critique », la dépression du flux et la perturbation ne sont plus des
fonctions décroissantes monotones (voir figure 4.6). Ceci signifie que la
dépression du flux et la perturbation du flux passent par un minimum

avant d’augmenter de nouveau pour des valeurs élevées deZ, .
L’explication de cette valeur « critique » est que la

. (D(NZ) .
fonctione ¢  “ est décroissante alors que 10( DM Z,) est

croissante en fonction de 2, . Notre objectif est d’obtenir une valeur de
la fonction D,(¥) 1a plus élevée possible sans que la perturbation du
flux n’augmente aux valeurs élevées de Z, . Cette derniére contrainte

nous assure d’une certaine cohérence pour I’ensemble des résultats de
tous les éléments. Cependant, cette approche réduit la validité

d’extrapoler la perturbation du flux pour des valeurs de 2, > 5.

12) Les augmentations de la fonction D,( V') tendent a faire fléchir la partie

la plus basse de la courbe vers le haut (figures 4.5 et 4.6).

13) Lorsque des valeurs satisfaisantes de Da(V) et Db(V) ont été obtenues

pour le volume i de I’élément j, alors reprendre le processus pour
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I’élément j et le volume i+1.

Lorsque des valeurs satisfaisantes de Da(V) et Db(V) ont été obtenues
pour tous les volumes de 1’élément j, alors reprendre le processus avec

I’é1ément j+1 et le volume i.

Lorsque des valeurs satisfaisantes de Da(V) et Db(V) pour tous les
volumes i de tous les éléments j, alors calculer pour chacun des
volumes i, les valeurs moyennes et les écarts types de Da(V) et Db(V)

pour les tous les éléments j, de j = 1...7.
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Figure 4.4 : Graphique de la perturbation du flux en fonction de z, , pour un volume
d’échantillon de 1 ml présentant trois courbes ayant des paramétres Da(V) différents,
alors que les parameétres Db(V) sont constants a 0,5289. Nous constatons qu’une
augmentation de Da(V) rapproche la courbe de la perturbation du flux vers les résultats
expérimentaux qui ont des valeurs inférieures aux courbes.
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Figure 4.5 : Le graphique de la perturbation du flux en fonction de z, , pour un volume
d’échantillon de 1 ml présente trois courbes ayant des paramétres Db(V) différents, alors
que les paramétres Da(V) sont constants a -0.5. Nous constatons qu’une augmentation
de Db(V) fléchit I’extrémité de la courbe (3 <X, ) de la perturbation du flux vers le

haut. Dans ce cas particulier, c’est la valeur médiane de Db(V) qui donne la courbe la
plus rapprochée des résultats expérimentaux. En résumé, une augmentation de Db(V)
tend a faire fléchir I’extrémité droite de la courbe vers le haut.
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Figure 4.6 : Graphique de la perturbation du flux en fonction de ¥, pour un volume

d’échantillon de 1ml présentant la valeur critique de Db(V)/Da(V)=0,7089/-0,57 (courbe
hachurée, 3° a partir du haut). Dans ce cas précis, I’expression avec le rapport
« critique » de Db(V)/Da(V) n’est pas satisfaisante, car les écarts entre cette courbe et

les résultats expérimentaux sont trop élevés.
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4.3.2.2 REGRESSIONS DES FONCTIONS Da(V) ET Db(V) PAR RAPPORT

AU VOLUME

1) Les valeurs moyennes des sept éléments de D (V) obtenues pour les

différents volumes sont présentées dans le tableau suivant.

Tableau 4.2 : Valeurs de D,(¥) moyen en fonction des volumes d’échantillon

0,5

1,0 1,3

-0,520

-0,3957 -0,2588

La figure 4.7 présente le résultat de la régression non linéaire de D,(V) en

fonction du volume V. Il est apparent que les écarts entre les valeurs de la fonction

D (V) et la relation de régression non linéaire soient trés faibles.

Le tableau 4.3 présente le résultat de I’expression algébrique de la régression non

linéaire, de méme que les résultats de 1’analyse statistique de I’écart de la régression par

rapport aux moyennes des coefficients Da(V) obtenus par le processus itératif visuel,

pour chacun des volumes. Les résultats du tableau indiquent que 1’écart-type est

inférieur a 1% et que 1’écart-moyen est d’environs -0,07 %. De plus, le coefficient de

régression indique qu’il s’agit d’une corrélation forte.

Tableau 4.3 : Résultats de I'analyse statistique des écarts de la régression non

linéaire de D (V) .

D (V) =

(0,56-0,185(V-0,04))

W (écart-moyen) =

-0,00072 (-0,07 %)

s (écart-type) =

0,007 (0,7 %)

R (coefficient de régression) =

-0,9922
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Figure 4.7 : Graphique illustrant le résultat de la régression non linéaire de D (/)

en fonction de V (ml). Les petits carrés sont les valeurs de la fonction D,( V) pour

chacun des trois (3) volumes analysés. La courbe pleine représente la relation de
régression non linéaire. Da(V)= (0,56-0,185(V -0,04)%).



138

2) Les valeurs moyennes pour les sept éléments de D,(¥) obtenues pour

les différents volumes sont

présentées dans le tableau suivant.

Tableau 4.4 ; Valeurs de D,(V) en fonction des volumes d’échantillon

V (ml) 0,5 1,0 13

D, (V) 0,550 0,5289 0,360

La figure 4.8 présente le résultat de la régression non linéaire de D,(}) en

fonction du volume V (ml). Il est apparent que les écarts entre les valeurs de la fonction

D, (V) et 1a relation de régression non linéaire soient trés faibles.

Le tableau 4.5 présente le résultat de 1’expression algébrique de la régression non
linéaire de méme que les résultats de ’analyse statistique de 1’écart de la régression par
rapport aux moyennes des coefficients Db(V) obtenus par le processus itératif visuel,
pour chacun des volumes. Les résultats du tableau indiquent que I’écart-type est de
I’ordre de 0,1 %, que I’écart-moyen est d’environs -0,04 %. De plus, le coefficient de

régression indique qu’il s’agit d’une corrélation forte.

Tableau 4.5 : Résultats de I'analyse statistique des écarts de la régression non
linéaire de D,(V) .

D,(V) = 0,55-0,200(V-0,31)°
U (écart-moyen) = -0,00040 (-0,04 %)
s (écart-type) = 0,00115 (0,11 %)
R (coefficient de régression) = -0,84615
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Figure 4.8 : Graphique illustrant le résultat de la régression non linéaire de D,(V)
en fonction de V (ml). Les petits losanges sont les valeurs de la fonction D,(¥) pour

chacun des trois (3) volumes analysés. La courbe pleine représente la relation de
régression non linéaire, Db(V)= 0,55-0,200(V-0,31)°.

Le tableau 4.6 présente une comparaison entre les résultats statistiques de la 1re
corrélation et la corrélation obtenue par les processus décrits dans la section 4.3.2 que
nous désignerons désormais par 3° corrélation. Ainsi, nous distinguons la 1* corrélation
(corrélation globale des résultats expérimentaux), la 2° corrélation (corrélation améliorée
par la méthode des moindres carrés) et finalement la 3° corrélation (corrélation obtenue

par les processus de la section 4.3.2).
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Tableau 4.6 : Comparaison entre les résultats statistiques de la 1™ corrélation,
de la 2° corrélation et de la 3° corrélation obtenue des processus de la section

432

Ire 3° corrélation (4) Ire 3° corrélation (4)
Résultats corrélation Résultats corrélation
-(0,56-0,185(V-0,04)%) ) 0,550-0,200(V-0,31)°
1,1683 . 1,0407-0,3691V .
Da( V) = -0,96103V 3 parameétres de Db( V) = 3 paramétres de
régression et degré 2 2 pa’rametfes régression et degré 6
2 paramétres de de regress1f)n
régression et de et de degré 2
degré 1
écart-moyen 3.33E-11 -0,00072 écart-moyen 3,33B-11 -0,00040
(1) -0,07 % (D) -0,04 %
s S
écart-type 0,029954 0,007 écart-type 0,05144 0,00115
(2) (3,0 %) 0,7 % 2) (5,1 %) (0,1 %)
R R
coefficient 0’9999,99.9966 -0,9922 coefficient 0’98,5 83.5 8 -0,84615
corrélation corrélation
de trés forte corrélation trés de trés forte
régression forte régression
(3) 3)

(1) : écart-moyen entre les coefficients de la perturbation du flux ou de la dépression du flux
par rapport aux valeurs individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(2) : écart-type entre les coefficients de la perturbation du flux ou de la dépression du
flux par rapport aux valeurs individuelles des coefficients pour les trois volumes.

(3) : Coefficient de régression entre les coefficients de la perturbation du flux ou de la
dépression du flux par rapport aux valeurs individuelles des coefficients pour les

trois volumes.
(4) : Dépression du flux du modele semi-analytique

En comparant dans le tableau 4.6, les moyennes des écarts de la 1" corrélation a

celles de la 3° corrélation, celles de la 1% corrélation sont nettement inférieures a celles
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de la 3° corrélation. Toutefois, les écarts-types pour les coefficients de la 3° corrélation
sont trés inférieurs & ceux des coefficients de la 1 corrélation des résultats
expérimentaux. Selon nous, cette derniére caractéristique et le fait que les moyennes des

écarts sont trés faibles justifie que la 3° corrélation est meilleure.

Nous attribuons les écarts-types inférieurs des coefficients de la 3° corrélation au
fait que cette derniére comporte plus d’informations et qu’elle est plus complexe et donc
plus précise. En effet, les coefficients Da(V) et Db(V) de la 3° corrélation sont des
fonctions de degrés 2 et 6, respectivement et comportent trois (3) paramétres de
régression. Pour la 1™ corrélation, les coefficients sont de degré 1 et 2 respectivement et

ne comportent que deux (2) paramétres de régression.

L’expression pour la perturbation du flux (3° corrélation) a donc la forme suivante,

((0.56 ~0.185 (V- 0.04)2)20)

P(Z,V)=e 1((0.55 -0.200 (V-031)")= )

.(427)

4.3.3 RESULTATS DE LA PERTURBATION DU FLUX NEUTRONIQUE EN
FONCTION DE LA SECTION EFFICACE MACR PIQUE DE

CAPTURE NEUTRONIQUE RADIATIVE ET V

La figure 4.9 présente un graphique de la perturbation du flux neutronique en

; ) 197 .
fonction de Z_ , pour I’or (79Au""") comportant trois (3) courbes provenant du processus

de solution semi-analytique de 1’équation de transport, pour chacun des volumes étudiés.
Elle illustre également les points expérimentaux obtenus par Kennedy et Marcotte
(Kennedy et Marcotte, 1984). Nous constatons une trés forte corrélation entre la solution

semi-analytique et les résultats expérimentaux.
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Figure 4.9 : Graphique de la perturbation du flux neutronique en fonction de 2

, pour trois volumes d’échantillons, d’or. Les courbes proviennent du modéle
semi-analytique de transport neutronique. Le flux scalaire moyen est obtenu par
quadrature sur I’énergie cinétique des neutrons thermiques de spectre maxwellien
(100 intervalles), et de I’intégration analytique selon les coordonnées et selon les
variables angulaires de la solution semi-analytique du flux neutronique angulaire.
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La solution semi-analytique heuristique de 1’équation de transport
neutronique de Boltzmann, en supposant un spectre d’énergie de Maxwell et
adaptée a I’expression de la dépression de flux empirique provenant de résultats
expérimentaux est un modéle trés satisfaisant d‘un site d’irradiation interne pour

tous les éléments étudiés.



144

4.4 RESULTATS DES SIMULATIONS DE LA PERTURBATION DU
FLUX OBTENUS PAR LE MODELE SEMI-ANALYTIQUE, POUR

QUELQUES ELEMENTS

Les figures 4.10 a 4.16 présentent des graphiques de perturbations du flux

neutronique en fonction de 2, pour sept éléments avec trois (3) volumes d’échantillon

(0.5, 1.0 et 1.3 ml) en paramétre. Les diverses courbes proviennent d’un modéle de
solution semi-analytique, alors que les points (cercles, carrés, losanges) représentent des

résultats expérimentaux.

Le flux scalaire moyen employé pour calculer I’autoprotection est obtenu par
quadrature sur I’énergie cinétique des neutrons et par intégrations analytiques selon les
coordonnées P et z de la solution analytique du flux neutronique angulaire. Une
discrétisation particuliére de 1’énergie cinétique neutronique permet une quadrature sur

cent (100) intervalles de mémes largeurs, sur 1a plage des neutrons thermiques.

Le spectre d’énergie des neutrons est censé étre le spectre de Maxwell et est

appliqué par les conditions frontiéres de 1’échantillon.
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Figure 4.10 : Graphique de la perturbation du flux en fonction de 2, pour le bore (B)

pour trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml). Les courbes proviennent d’un
modéle semi-analytique de transport neutronique. La courbe inférieure correspond a un
volume de 0,5 ml, alors que la courbe la plus élevée correspond a un volume de 1,3 ml.
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Figure 4.11 : Graphique de la perturbation du flux neutronique en fonction de 2 , pour
trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et en présence de diverses X du chlore

(Cl). Les courbes proviennent d’un modéle semi-analytique de transport neutronique. La
courbe inférieure correspond & un volume de 0,5 ml, alors que la courbe la plus élevée
correspond a un volume de 1,3 mi.
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Figure 4.12 : Graphique de la perturbation du flux neutronique en fonction de 2, pour
trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et en présence de différentes 2 du

manganése (Mn). Les courbes proviennent d’un modéle semi-analytique de transport
neutronique. La courbe inférieure correspond & un volume de 0,5 ml, alors que la courbe
la plus élevée correspond & un volume de 1,3 ml.
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Figure 4.13 : Graphique de la perturbation du flux neutronique en fonction de Z, , pour
trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et différentes = du fer (Fe). Les courbes

proviennent d’un modéle semi-analytique de transport neutronique. La courbe inférieure
correspond a un volume de 0,5 ml, alors que la courbe la plus élevée correspond a un

volume de 1,3 ml.
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Figure 4.14 : Graphiques de la perturbation du flux neutronique en fonction de Z_,
pour trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et en présence de diverses 2 du

cobalt (Co). Les courbes proviennent d’un modé¢le semi-analytique de transport
neutronique. La courbe inférieure correspond a un volume de 0,5 ml, alors que la courbe
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la plus élevée correspond & un volume de 1,3 ml.
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Figure 4.15 : Graphiques de la perturbation du flux neutronique en fonction de 2,
pour trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et en présence de diverses 2, du

cuivre (Cu). Les courbes proviennent d’un modé¢le semi-analytique de transport
neutronique. La courbe inférieure correspond a un volume de 0,5 ml, alors que la courbe
la plus élevée correspond & un volume de 1,3 ml.

[
oo
i

Perturbation du flux, 354, =10 mi
Résultats expénmentaus, V¥ = 0.5 m]

‘esultats expenmentaux, Y = 1.0 mi
Perturbation du flux, SSA, Y= 1.3 m)
Perturbation dy fux, SSA W =058 m|
Resultats expanmentaux, ¥ = 1.3 mi



151

mnles-harnz

Ky
I Perurbation du flue, SS5&, W = 005 mi
@ @ o o oo Resultats eepsrmentaue, % = 1.0 mi
Résultats expénmentaus, W =05 r?mel
EE Rézyltats emeﬂmen‘iaum % 3 m

- LT TPT Perturbation dh Hue,
AR A Perturbation du fux. SSA. W

(A T=10
338!

3

Figure 4.16 : Graphiques de la perturbation du flux neutronique en fonction de £,
pour trois volumes d’échantillons (0.5, 1.0, 1.3 ml) et en présence de diverses 2 d’or

(Au). Les courbes proviennent d’un modéle semi-analytique de transport neutronique.
La courbe inférieure correspond a un volume de 0,5 ml, alors que la courbe la plus
élevée correspond a un volume de 1,3 ml.
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Les écarts entre les solutions semi-analytiques et les résultats expérimentaux
pour les trois (3) volumes d’échantillon étudiés sont trés faibles pour cing (5) des sept
(7) éléments considérés par cette partie du projet. Les perturbations du flux neutronique
en présence d’un échantillon contenant du bore (B), du chlore (Cl), du manganése (Mn),
du fer (Fe) et de I’or (Au), obtenues par le modéle semi-analytique sont trés rapprochées
des résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte (Kennedy et al, 1984) et ce pour les

trois (3) volumes étudiés.

La perturbation du flux neutronique obtenue par le modéle semi-analytique, en
présence d’un échantillon contenant du cobalt (Co) est rapprochée des résultats
expérimentaux, pour 0,5 et 1,3 ml. Cependant, des écarts importants existent entre les
résultats obtenus par le mod¢le semi-analytique et les résultats expérimentaux, pour des

échantillons de 1,0 ml.

La perturbation du flux neutronique en présence d’un échantillon contenant du
cuivre (Cu), obtenue par le modele semi-analytique est éloignée des résultats
expérimentaux, pour les trois volumes étudiés. Il est intéressant de noter que Gongalves
et al rapportérent que les résultats pour le cuivre-63 (Cu®) déviaient de la courbe

commune des autres éléments (Gongalves et al, 2001).

Ces résultats confirment en partie ’hypothése posée lors de la détermination des
fonctions D7) et Dy(V) voulant qu’il ne semble pas y avoir de corrélation simple
entre ces fonctions et des propriétés physiques des éléments concernés. Cette

observation est cohérente avec les courbes universelles rapportées par Kennedy

(Kennedy et al, 1984) et Gongalves (Gongalves et al, 2001).

L’élaboration d’un modele de transport neutronique, basé sur une solution semi-
analytique de 1’équation de Boltzmann, pour un échantillon du site d’irradiation interne

présentant de tres faibles écarts pour cing (5) éléments (bore, chlore, manganése, fer et
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or) trés différents les uns des autres présente un grand intérét. Malgré une distribution
étendue de leur numéro atomique et de leur masse volumique, leur impact sur le flux

neutronique du site interne est trés bien représenté par ce modéle.

45 ANALYSES STATISTIQUES DES ECARTS ENTRE LES
RESULTATS OBTENUS PAR LE MODELE SEMI-ANALYTIQUE
ET LES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Le tableau 4.7 présente les résultats des analyses statistiques des écarts entre les
solutions semi-analytiques du modé¢le de transport neutronique et les résultats

expérimentaux de Kennedy et Marcotte (Kennedy et al, 1984).

Tableau 4.7 : Résultats d’analyse statistique des écarts entre les
solutions semi-analytiques et les résultats expérimentaux de la
perturbation du flux pour sept (7) éléments

Eléments V=0,5 ml V=1,0 ml V=1,3 ml

Résultats u S R n S R u S R

statistiques Scart f;:;’t coef(fiiglent Scart te;:;t coef(fl'l:wnt Scart té;:;t coef(fi'l;nent

moyen corrélation | MoYyen corrélation | MOYen corrélation

B 0,0031 {0,0097 | -0,9412 | -0,0017 |0,0251 | -0,9471 | 0,0144 [0,0137 | -0,9446
Cl 0,0024 0,0099 | -0,9413 [ -0,0067 |0,0156 | -0,9388 ] 0,0109 |0,0110| -0,9402
Mn 0,0025 | 0,0098 | -0,9413 | -0,0066 |0,0156| -0,9388 | 0,0118 (0,0116| -0,9415
Fe 0,0024 10,0099 | -0,9413 | -0,0066 |0,0156 | -0,9388 | 0,0117 {0,0117| -0,9415
Co -0,0547 10,0852 | -0,9270 | 0,0058 [0,1126| -0,8559 |-0,0045|0,0139| -0,9429
Cu 0,0759 [ 0,0494 | -0,9267 | 0,0971 |0,0419} -09220 | 0,1340 |0,0477 | -0,9181
Au 0,0034 [ 0,0096 | -0,9410 }]-0,00022 (0,0158 | -0,9392 1{0,0071 |0,0115| -0,9410

En considérant les résultats de ’analyse statistique des écarts présentés dans le
tableau précédent, les conclusions tirées de I’analyse des graphiques de la perturbation

du flux neutronique de quelques éléments en fonction deZ et du volume d’un

échantillon demeurent inchangées. En d’autres mots, I’analyse quantitative des écarts

confirme 1’excellente représentation de la perturbation du flux obtenue par un modéle
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semi-analytique de transport neutronique, pour au moins cing (5) éléments (bore, chlore,

manganeése, fer, or).

En considérant les résultats de I’analyse statistique pour le bore, le chlore, le

mangangse, le fer, le cobalt, le cuivre et I’or, les observations suivantes s’imposent :

1)

2)

3)

4)

5)

6)

Pour un volume d’échantillon de 0,5 ml, I’écart moyen est d’environs

0,3 % et I’écart-type moyen est d’environ 1 %.

Pour un volume d’échantillon de 1,0 ml, I’écart moyen est d’environs -
0,6 %. Dans ce cas, I’écart-type moyen est d’environs 1,5 %, ce qui est

comparable a I’incertitude fortuite des résultats expérimentaux.

Pour un volume d’échantillon de 1,3 ml, I’écart moyen est d’environ

1,2 %, alors que 1’écart-type moyen est également d’environ 1,2 %.

Pour les échantillons de 1,3 ml du cobalt, les résultats statistiques
indiquent de trés faibles écarts par rapport aux résultats

expérimentaux.

Pour des échantillons de 0,5 et 1,0 ml contenant diverses 2  de

cobalt, I’écart-type entre les résultats de la solution semi-analytique et
les résultats expérimentaux sont de 1’ordre de 10 %, soit un facteur

environ 10 fois plus élevé que pour les autres éléments.

En observant le graphique des perturbations du flux pour des
échantillons de cobalt, nous constatons que I’écart moyen et 1’écart-
type pour des échantillons de 1,3 ml sont faibles, alors qu’au moins

I’un des deux écarts est plus important pour les échantillons de 0,5 et
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1,0 ml. Donc, le mod¢le semi-analytique est trés satisfaisant pour les
échantillons de 1,3 ml et moins satisfaisant pour les échantillons de 0,5

et 1,0 ml.

7) Pour le cuivre, 1’écart moyen entre les résultats obtenus par la solution
semi-analytique et les résultats expérimentaux est de 1’ordre de 10 %,

alors que I’écart-type moyen correspondant est d’environ 5 %.

8) En observant le graphique (figure 4.15) des perturbations du flux pour
le cuivre, nous constatons que 1’écart entre les résultats semi-

analytiques et les résultats expérimentaux augmente avec %, .

De fagon générale, les solutions semi-analytiques de 1’équation de transport de
Boltzmann appliqué & un modele cylindrique circulaire P , z d’un site d’irradiation
interne, prenant en compte la dépendance en énergie des sections efficaces
microscopiques de capture neutronique radiative et suivant un spectre maxwellien des
neutrons, représente trés bien les résultats expérimentaux de perturbations du flux, pour
quelques éléments. Les écarts-moyens et les écarts-types entre les valeurs du modéle de
transport neutronique semi-analytique et les valeurs expérimentales sont inférieurs a

I’évaluation de I’incertitude fortuite des résultats expérimentaux.

Toutefois, il est indiqué de nuancer le qualificatif de représentatif. Un modéle est
mathématiquement représentatif lorsque les écarts entre les valeurs numériques du
modele et des phénoménes physiques qu’il tente de représenter sont minimes. Par
ailleurs, un modéle est physiquement représentatif des phénoménes physiques, lorsque
les hypotheses, les conditions, les principes employés pour construire le modéle sont

rapprochés des concepts physiques présents dans la situation physique réelle a décrire.
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Ceci implique qu’un modéle ayant une bonne représentativité physique devrait
également avoir une bonne représentativité mathématique, si les outils mathématiques de
calcul sont disponibles et adéquats. A I’inverse, un modéle mathématiquement

représentatif n’est pas nécessairement un modele physiquement représentatif.
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CHAPITRE 5
TRANSPORT NEUTRONIQUE, METHODE NUMERIQUE

5.1 TRANSPORT NEUTRONIQUE, METHODE DES ORDONNEES
DISCRETES

La méthode des ordonnées discrétes est ’une des méthodes de résolution
numérique des problémes de transport neutronique. Elle permet de représenter les
fonctions du flux neutronique par un nombre fini de termes ou de valeurs numériques
correspondant & un nombre fini de directions possibles des neutrons (Henry, 1975,
Reuss, 2003, Bussac et Reuss, 1985. Lewis et Miller, 1983, Bell et Glasstone, 1970).

La méthode des harmoniques sphériques résulte en un ensemble infini
d’équations intégrales différenticlles entiérement équivalentes aux solutions de
I’équation de transport (Davison, 1957, Lewis et Miller, 1983). Dans ce cas, les
variables angulaires sont continues. La méthode des ordonnées discrétes est donc en
quelque sorte une simplification de la méthode des harmoniques sphériques, puisque

nous passons de variables angulaires continues a la discrétisation de celles-ci.

Dans les deux cas, nous avons ’option de limiter le nombre de termes angulaires
afin de simplifier le processus de résolution. Dans le cas de la méthode des ordonnées
discretes, ceci résulte en un nombre fini d’équations algébriques représentées par la

méthode des différences finies centrées.

La discrétisation de la variable vectorielle directionnelle Q et de ses

composantes ( U, M, § ) est réalisée sur la sphére unitaire (figure 5.1). I1 s’agit donc d’un

processus analogue a la discrétisation spatiale dans un domaine de géométrie sphérique.

Un schéma de discrétisation directionnelle est appelé Sn. Ce schéma est
caractéris¢ par un découpage de la surface de la sphére unitaire en N bandes paralléles

bornées par des cercles paralléles a 1’équateur. Les cercles limites de ces bandes sont des
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0.1
colatitudes espacées réguliérement par un multiple des composantes W, M, & | soit N

(Reuss, 2003).

De fagon similaire, une série de bandes orthogonales aux latitudes (paralléles au
méridien) découpe la sphére du pdle Nord jusqu’au pdle Sud en passant par 1’équateur, a
partir du méridien d’origine du systéme de coordonnées sphériques. Ces bandes
longitudinales sont des segments de longitudes découpés en 4, 8, 12, 24,..., N éléments
trapézoidaux identiques. La combinaison des cercles des latitudes et des longitudes

forme donc un maillage directionnel.
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Maillage directionnel sur une sphére umtaire

Figure 5.1 : La figure présente un maillage directionnel sur une sphére unitaire.
Puisque sur cette sphére nous retrouvons 24 cercles parall¢les a 1’équateur et 24 cercles
paralleéles au méridien (orthogonales aux latitudes), le schéma directionnel de
discrétisation est S,, . Ce maillage directionnel comprend 24*(24+2)= 624 mailles.

L’ensemble de ces courbes orthogonales découpe la surface de la sphere en

mailles dont le centre correspond a chacune des directions discrétes €2 ou encore

ordonnées discretes (voir figure 5.2).
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Puisque notre modéle est un cylindre circulaire droit 2-D, des quadratures a
niveaux symétriques sont recommandables (Hébert, 2006). Nous avons donc implanté

de telles quadratures.

5.2 DISCRETISATION ANGULAIRE

La discrétisation des variables angulaires permet de calculer le flux neutronique
scalaire par quadratures du flux neutronique angulaire selon toutes les directions
discrétisées. De fagon a faciliter ce processus, deux indices, p et q sont reliés a chacune

des directions (Lewis et Miller, 1993).

Ainsi, la direction Q@ = Qp , st caractérisée par un premier indice p représentant
la valeur de €, qui lui est associée selon la séquence § < &, <&, <..< §, . Le

deuxiéme indice q croit avec la valeur de p associée & & ) -

De facon plus précise, pour un Ep donné faisant partie de la séquence

précédente, les variables angulaires p qui lui sont associées suivent la séquence

suivante, W, < W, <@, ..< Mpr ,avec N~ variant de 1 N. La figure 5.2 illustre

la séquence des ordonnées discrétes projetées sur le plan ., £ ou encore p, q.
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Ordonnées discrétes, S8 sur leplan WL ¢ numérotation p,q en géométriep 2
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Figure 5.2 : Sphére directionnelle unitaire Sg avec les indices directionnels
q,p qui déterminent le maillage des ordonnées discrétes. Le premier chiffre, q
identifie le niveau de la latitude (rangées) de 1 a 8, alors que le second
chiffre, p de chaque paire identifie I’ordre de 1 4 8 de la longitude (colonne)
par rapport la position du méridien. La figure présente la projection sur un
plan de 4 des 8 octants de la sphére directionnelle unitaire comportant 40
vecteurs directionnels dont I’origine est le centre géométrique de la sphére.

Le schéma Sg contient N(N+2) mailles, soit 80 mailles. Les 80 vecteurs joignant
le centre géométrique de la sphére aux 80 points au centre de chacune des mailles

angulaires représentent les 80 directions discrétisées sur une surface sphérique unitaire.
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Généralement, les schémas les plus fréquemment employés varient de S; a Sg

bien que certains auteurs on effectués des calculs avec N>8 (Greenspan et al, 1968).

Le choix du schéma est un compromis entre la précision inhérente au calcul par
la méthode des ordonnées discrétes et la capacité des ordinateurs disponibles, en termes
de rapidité et de capacité de mémoires. Nous avons choisi le schéma S, car nous
croyons que le traitement du transport neutronique de petits échantillons physiques
contenant des noyaux fortement absorbeurs de neutrons requiert une précision
importante. De plus, un nombre N relativement élevé tend a atténuer les effets de raies

(Lewis et Miller, 1993, Reuss, 2003, Bussac et Reuss, 1985, Henry, 1975).

Il est important de réaliser que les discrétisations angulaires spatiales et
énergétiques se combinent de la fagon suivante, 80 directions, 30 intervalles radiaux, 22
intervalles axiaux et 9 intervalles énergétiques pour former 475200 cellules ou mailles,
ce qui représente une quantité de mémoire importante et nécessite de trés nombreuses

opérations mathématiques.

5.3 MAILLAGE ANGULAIRE, SPATIAL ET ENERGETIQUE POUR UN
CYLINDRE CIRCULAIRE 2-D

Le tableau 5.1 présente le maillage angulaire, spatial et énergétique employé dans le

code de la méthode des ordonnées discrétes pour un cylindre circulaire fini 2-D (0, 2 ).
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Tableau 5.1 : Maillage angulaire, spatiale énergétique et total pour le calcul de
la perturbation du flux neutronique d’un cylindre circulaire 2-D, par la méthode
des ordonnées discrétes

N | No=N(N+2) INi| Zi n G M ¢ . Durée
) @) nombre |  (6) 0 ref (h)
Nombresde | ()| (4) de Nombre | Nombre (8)
mailles mailles | de de
angulaires spatiales | groupes | mailles
(%) de totales
neutrons
8 80 30 [20/2 | 600/2 9 2,16E+05 | 1,666E+07 | 5,15

(1) N : nombre de rangées angulaires par hémisphére, méthode Sy
(2) N, :nombre de mailles angulaires

(3) Ni : nombre d’intervalles radiaux (rayon p )

(4) Zi : nombre d’intervalles verticaux (axe des z). Nous avons supposé une symétrie
longitudinale, nous permettant de simuler qu’une demi-hauteur des échantillons.

(5) n : nombre total d’intervalles radiaux et verticaux n=Ni*Zi

(6) G : nombre de groupes de neutrons (intervalles d’énergie)

(7) M : nombre de mailles totales M =N, Ni Zi G

(8) Flux scalaire moyen du noyau de référence (Al) dilué par un facteur 1E-20, n/cm’-s

Nous avons observé que la durée des calculs est plus sensible au nombre
d’intervalles d’énergie qu’au nombre d’intervalles des coordonnées. Nous avons
également observé qu’il est plus avantageux d’augmenter Zi que Ni. La convergence est

plus rapide, et la durée d’exécution augmente moins rapidement.

Pour notre probléme, les propriétés géométriques et matérielles font en sorte que
les coefficients dans la formule de discrétisation spatiale sont beaucoup plus grands dans
une direction que dans les autres directions (Hageman et al, 1981). En effet, la demie-
hauteur du cylindre (0,72 cm) est plus élevée que son rayon (0,47 cm). Nous croyons
donc que ce facteur explique ’avantage du plus grand nombre d’intervalles

longitudinaux par rapport au nombre d’intervalles radiaux.

Nous avions initialement produit un modéle de cylindre circulaire infini 1-D

comportant de nombreux intervalles radiaux. En passant au modele de cylindre
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circulaire fini 2-D, nous avons conservé le nombre d’intervalles radiaux du modéle
précédent, puis nous avons graduellement augmenté le nombre d’intervalles
longitudinaux. Ce n’est que vers la fin du projet que nous avons réalisé 1’avantage

d’avoir Zi > Ni et n’avons donc pas mis a profit cette amélioration.

5.4 METHODOLOGIE EMPLOYEE DANS LE CODE DE CALCUL PAR LA
METHODE DES ORDONNEES DISCRETES

Le code que nous avons congu pour le calcul de la perturbation du flux par la
méthode des ordonnées discrétes a également été écrit dans un logiciel de calcul

symbolique (Maple 9.5). Il est divisé en trois sections principales.

Chacune de ces trois sections contient six boucles imbriquées selon une méme
séquence couvrant les variables suivantes : 1’énergie neutronique et 1’indice li, la
coordonnée axiale z et son indice zi, la coordonnée radiale r et son indice ii, I’ordonnée

€ , ctsonindice pi , ordonnée discréte ©_, son indice qi et finalement la boucle

d’itération et son indice ki. Le deuxiéme indice i correspond au numéro de la section

pouri=1..3.

5.4.1 DISCRETISATION DES VARIABLES ANGULAIRES

Le tableau 5.2 présente les indices directionnels q et p pour le schéme S .

Tableau 5.2 : Indices directionnels pour S,
qu,) p(E,)

N (N[ | Nk N
R QNN [ [|WIN|—
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En observant le tableau précédent, nous constatons que les quatre (4) indices q

reliés aux quatre (4) premiers indices p peuvent étre obtenus a partir de la relation

suivante,
g=2 p, pour p=1,2,3,4 . (5.1)

Pour les quatre derniers indices p (5, 6, 7, 8), nous constatons que les indices q
qui leur sont reliés sont en séquence inverse des quatre (4) premiers indices q. Nous

pouvons relier ces quatre (4) derniers indices q par la relation suivante,

g=2 {p-(2i-1)}, pouri=1, 2, 3,4.(5.2)
Le tableau 5.3 présente les poids spécifiques correspondants au motif présenté des

ordonnées discrétes.

2nqgl
Les ordonnées sont alors discrétisées par les relations suivantes, ® , = Van— et
_ N-2pl+2 5 .
§, =" N ouencore u,  =4/1-§ = cos(w ) (voirlafigure 2.6).

Tableau 5.3 : Poids pour quadrature de S, (Lewis et al, 1993)

n Mn \Vn

1 0,2182179 0,1209877

2 0,5773503 0,0907407

3 0,7867958 0,0925926

4 0,9511897

Pour N > 4, il est impossible d’avoir des quadratures S,, avec des poids égaux pour des
ensembles d’ordonnées de niveaux symétriques.
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5.4.2 CODE DE CALCUL POUR LA METHODE DES ORDONNEES
DISCRETES

Nous avons congu et utilisé un code de calcul pour employer la méthode des
ordonnées discrétes afin de simuler plusieurs échantillons cylindriques circulaires droits
2-D ( P,z ). Dans ce code, I’énergie cinétique des neutrons est aussi discrétisée et

constitue donc une variable supplémentaire aux variables angulaires et géométriques.

5.4.2.1 PREMIERE SECTION DU CODE DE CALCUL PAR LA METHODE
DES ORDONNEES DISCRETES

La premiére section contient les propriétés physiques des éléments, telles que les
coefficients du tableau 2.2 et la forme de 1’équation (2.13) de la section efficace
microscopique de capture neutronique radiative pour plusieurs éléments. Les
coefficients de chacun des éléments ont été obtenus par régressions non linéaires de
données du fichier ENDF-B-VI.

La section comprend également les densités (masses volumiques), les masses

atomiques Mj de I’élément j, les valeurs de Z (nombres de protons), N (nombres de

neutrons) et A (nombres de nucléons) de chacun des éléments.

Dans cette section nous retrouvons aussi, les constantes et paramétres pour
établir la discrétisation énergétique selon 1’équation (4.19), le spectre d’énergie de
Maxwell des neutrons thermiques selon 1’équation (2.2) et le flux neutronique scalaire

nominal comprenant la distribution de Maxwell.

Par la suite, nous retrouvons les parameétres définissant le nombre d’ordonnées
discrétes, le nombre maximum d’itérations (K) et la précision requise pour mettre fin

aux itérations. Les fonctions Da(V) et Db(V), de méme que I’expression de la dépression
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du flux provenant de 1’équation (4.27) que nous reproduisons ici, sont également

présentes dans cette premicre section.

((0456 Z0.185 (¥ - 0.04)%) za)

P(Z,V)=e 1((0.55-0.200 (V- 031 )°)E) . (4.27)

La section contient aussi un tableau de plusieurs concentrations spécifiques pré

calculées de tous les éléments et les indices qui leur sont associés.

Nous y retrouvons également les valeurs des dimensions physiques des
échantillons pour les trois volumes étudiés, telles que le rayon et la hauteur du contenu
de I’échantillon. C’est également dans cette section que nous initialisons les valeurs de

tous les flux angulaires discrétisés. Les valeurs de Ep apparaissent dans la séquence
suivante de p = 1...N, alors que les ® , @pparaissentde q=1..Q,0 ula valeur deq

provient de la méme ligne du tableau 5.2 que la valeur de p en vigueur.

5.4.2.2 SCHEMA DIAMANT

Une des approches complémentaires & la méthode des ordonnées discrétes
consiste a traiter les variables spatiales selon le schéma " diamant " (voir figure 5.3).
Une des mailles de la sphére découpée (Bussac et Reuss, 1985, Reuss, 2003) y est
représentée. L emploi de ce schéma, nous permet de linéariser les contours des mailles
(diamants) et a ainsi simplifier la résolution du systéme d’équations algébriques du
probléme de transport neutronique en permettant calculer les inconnues de proche en

proche.

Les points milieux de chacun des segments des droites formant le contour de la
maille sont représentés par A, B, C et D. L’intersection des droites (géodésiques pour les
géométries en général, telles que la géométrie cylindrique) AB et CD est le point M au

centre de la maille. Le cercle dont font partie les points C, M et D que I’on peut
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représenter 4 la limite par la droite horizontale CMD est caractérisé par 1’une des
variables angulaires discrétisées W, & ou N (Bussac et Reuss, 1985, Reuss, 2003) dans

le cas du schéma diamant appliqué aux ordonnées discretes.

SCHEMA DIAMMANT
B

g
A

L)
&
+

=
£
)

A3
s

A

Figure 5.3 : Schéma diamant illustrant I’approximation diamantaire et
facilitant le repérage des inconnues du flux neutronique.

Nous supposons que la variation spatiale du flux neutronique angulaire P(€2)
dans une maille est linéaire par rapport & chacune des variables angulaires. 11 s’ensuit
donc que,

1

(M) :=;<I>(A) +;

1 1
5 ®(B) =5 ®(C) + 5 D(D) . (53)

pour P(R2)=P(w, §, w) ou bien pour P(7,z) ou méme pour P(K, &, w,r,z) .

L’ensemble de ces équations linéaires directionnelles, de méme qu’un ensemble
similaire d’équations linéaires spatiales de schéma diamant s’ajoutent aux €quations
obtenues de 1’équation de transport de Boltzmann et forme ainsi la représentation

mathématique compléete du probléme de transport.
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La séquence de résolution des équations débute pour les valeurs négatives de

w, .- Avec des conditions frontiéres de flux de surface fixe, la valeur de
Y P = — J( S > O 5 25 En) est connue au bas sur la surface circulaire du

cylindre pour 0 <§ .

Nous débutons alors la progression des calculs de la frontiére externe vers 1’axe
central de I’échantillon, avec des valeurs croissantes de i selon une ligne horizontale
spatiale du schéma diamant (Lewis et Miller, 1983). Puis nous répétons ce processus sur
la prochaine ligne horizontale j=-J+1 du maillage spatial juste au-dessus de la ligne
initiale j=-J. Le détail de la séquence de résolution est clairement décrit dans le tableau
5.2.

Lors de la résolution du systéme d’équations, le schéma diamant évite 1’inversion
du systeme d’équations linéaires comprenant plusieurs inconnus qui sont les flux aux

points d’intersection du maillage (Bussac et Reuss, 1985, Reuss, 2003).

En effet, si d(A/) est conny, le calcul des flux se fait alors de proche en proche

a partir d’une extrémité (condition frontiére) et ceci pour chaque ligne courbe
(géodésique) du maillage. Puisque I’inversion d’une matrice est une opération
numérique trés cofliteuse, ’emploi du schéma diamant réduit donc ces coits pour

résoudre le probléme.

5.4.2.3 EXPRESSIONS DES ORDONNEES DISCRETES DES
COORDONNEES DES SURFACES ET VOLUMES DIFFERENTIELS

Les coordonnées discrétes radiales sont exprimées comme suit, la longueur

différentielle du rayon est (5.4), o 0 Ni correspond au nombre d’intervalles

df’:—]\Ti

radiaux et P est le rayon externe du cylindre. La variable radiale indexée prend alors la
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(Ni—il)P . ,
———=— (5.5) et la variable indexée selon la méthode des

forme suivante, p;, = Ni

différences finies centrées ou du schéma diamant s’exprime comme suit,
Ni ! il P
I —=—1

Pirsin= Ni

(5.6)

Les coordonnées discrétes axiales sont exprimées de la fagon suivante, la largeur

H
axiale de la maille est dz = 577 (5.7) ou ZI et —ZI sont les valeurs limites de I’indice

zI, puisque I’origine des coordonnées ( P, 0, z ) est localisée au milieu de I’axe vertical
du cylindre ayant deux fois la hauteur H/2, soit H. Par symétrie, nous ne calculons que la

partie du cylindre ou z > 0. La variable z indexée s’exprime alors comme suit,

Z
Z1 =5 77 - (3.8) Cette dernicre est également établie selon la méthode des différences

finies centrées ou selon le schéma diamant et prend alors les formes suivantes,

1 1
lz]+§lH Z]—-E H

V4

. _ )
211 271 (s9yet " 271 (5.10)

La méthode des ordonnées discrétes requiert également de calculer les surfaces

A =2mp, d
latérales et paralleéles a 1’axe z, telles que ~ /+'%7 Pire1n Z(S.ll) et

4, 12,21 2wp,_,dz .(5.12)

Les surfaces normales a4 I’axe z sont obtenues de 1’expression suivante,
2) .(5.13)

2
Bi[ =7 (P,.,_ iz " Py



171

L’équation décrivant un élément de volume différentiel s’écrit de la fagon suivante,

2 2 .
Vya=n(z, -z, )(p,_, -9, ) 514 alors que les sections efficaces

7
volumétriques sont de la forme suivante,

0.1000000000 10% p. o, (E,)
’ J
M (5.15),

4 moles barn.g‘ J

3
cm

) (E) =

a

ou I’indice 1 est celui de 1’énergie neutronique et P, est la densité (g/cm’) de 1’élément j.

5424 VALEURS INITIALES DU FLUX ANGULAIRE EN TOUT POINT DU
MAILLAGE

Le flux angulaire de la premiére itération en tous points de I’échantillon
est le flux angulaire qui est la solution semi-analytique (équation (4.2)) de
I’équation de transport pour ce probléme. Il combine donc ’effet de la

dépression du flux et de I’autoprotection.

Malgré I’emploi de ce flux angulaire semi-analytique, il n’existe qu’une
seule solution de transport neutronique pour ce probléme qui est indépendante de

la forme de la premiére valeur imposée lors de la premiére (1re) itération.

L’utilisation de la solution semi-analytique en premiére itération permet
d’accélérer la convergence de I’itération numérique, tout comme une solution de
I’équation de diffusion (DSA, Diffusion Synthetic Acceleration) en premiére
itération peut accé€lérer la convergence d’un probléme de transport (Warsa,

2004).

Ainsi, ’expression du flux angulaire employée dans cette section provient

de 1’équation (4.18). Il est trés important de considérer ces facteurs angulaires,
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spatiaux et énergétiques pour calculer la perturbation du flux afin d’avoir un
modéle physiquement et mathématiquement représentatif. En fait, ces trois (3)
classes de paramétres ont une incidence majeure sur I’autoprotection et donc sur

la dépression du flux et la perturbation du flux.

54.3.1 DEUXIEME SECTION DU CODE DE CALCUL PAR LA METHODE
DES ORDONNEES DISCRETES

5.4.3.2 SOURCE DE NEUTRONS ET CONDITIONS FRONTIERES

Pour la solution numérique, le terme de la source de neutrons dans
I’équation de transport est mis & zéro. Cependant, la source des neutrons de
fission ralentis par collisions élastiques dans le modérateur est imposée de fagon
équivalente par des conditions frontiéres de surface fixes (Case, De Hoffman,

Pazcek, 1953).

Ces conditions frontiéres sont un flux angulaire fixe de surface aux
limites de 1’échantillon qui provient de la solution semi-analytique de I’équation
de transport pour ce probleme. Ce flux angulaire localisé a la fronti¢re est
normalisé¢ de fagon a ce que le flux intégré soit le produit du flux nominal

scalaire isotrope et de la distribution d'énergie maxwellienne.

Dans la seconde section, nous imposons toutes les conditions frontiéres
de Mark selon les ordonnées discrétes et les coordonnées en r et z. Ainsi, a titre
d’exemple, pour q2-1/2 et i2+1/2, nous avons Y (z = ZI) = ® qui indique que le
flux neutronique intégré nominal est impos¢ a cette frontiére (z=ZI correspond a

H/2), avant la premiére itération, par I’expression suivante,
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lppz, q2-1/2,i2+ 12, ZI, k2, 12, m2 *

EIZ
i, [l
0.5000000000 10'2./2 ——Ep,e

(312)

D, J[(rzE )=
k2=0 (nk,T)

(5.16)

Les calculs subséquents ne modifient pas ces valeurs imposées, de sorte
que les sources externes de neutrons thermiques sont toujours présentes et

invariables.

5.4.4 TROISIEME SECTION DU CODE DE CALCUL PAR LA METHODE DES
ORDONNEES DISCRETES

5.4.4.1 SYSTEME DE COORDONNEES CURVILIGNES

Dans le cas d’une géométrie cylindrique circulaire droite, le systéeme de
coordonnées est non cartésien et les angles qui déterminent le flux angulaire changent au
fur et 2 mesure du déplacement des neutrons dans I’espace. L’amplitude des ordonnées
discretes (variables angulaires) change donc constamment, et cela, méme lorsque les
neutrons ne changent pas physiquement de direction. Il en découle donc que I’opérateur
d’advection (premier terme de I’équation de transport neutronique stationnaire) contient

des dérivées angulaires pour cette géométrie (Lewis et Miller, 1993).

5.4.4.2 DIFFERENCES SPATIALES FINIES EN COORDONNEES
CURVILIGNES

En coordonnées curvilignes, la discrétisation des variables spatiales par des
différences finies sur des mailles du schéma diamant requiert tout d’abord d’intégrer

1’équation de transport sur un volume différentiel (5.14), de fagon a éliminer les dérivées
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spatiales. Ensuite, des relations linéaires de différences finies provenant du schéma
diamant (5.3) sont également employées. Le volume différentiel repose sur un maillage
radial et axial en géométrie cylindrique circulaire 2-D. Les valeurs des sections efficaces

dans chaque maille sont supposées invariables.

La troisiéme section est la plus importante et la plus complexe du code. L’une
des opérations les plus élaborées consiste a obtenir une valeur moyenne dans 1’espace et

selon 1’énergie neutronique du flux intégré. Ce processus substitue aux intégrales

suivantes,
E H
1 = nth 2 P
[[[ [ [ewwznso2sne e,
-1Y0 YE ﬂ 0
_ "o T2
maoy . - E H
/ 1 "m 2 P
fff f fpsin(e)dpdszndwdg
-190 JE HY0
Vlo —‘2‘

(5.17),

une formule de quadratures (5.18), ci-bas.

5.4.4.3 FORMULES DE QUADRATURE

Les quadratures sont des méthodes approximatives pour calculer les résultats des
intégrales de fonctions quelconques (voir section 4.2.2.2). La forme de la quadrature que
nous avons utilisée afin d’obtenir le flux neutronique scalaire a partir du flux

neutronique angulaire, est une forme bidimensionnelle selon I’expression suivante,

N
[ &
P(p, 2 E,) =7 pzl qzl wo W, (02 E )| (518,

ou w, sont les poids de la quadrature. Nous y avons aussi substitué la définition de la

direction discréte suivante,
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1Pp’ q(p’ Z, En) = ‘P(P, 2, E,,,’ (Dq, Ep) .(5.19)

Les poids | correspondants aux mailles dans la sphére de direction (voir

figure 5.3) sont les aires de ces mailles rapportées 3 4 (Bussac et Reuss, 1985).

Cependant, en plus d’employer les formules de quadrature afin de déterminer les
flux intégrés a partir des flux angulaires, nous devons également obtenir des valeurs

moyennes des flux intégrés, telles que 1’équation (2.1) appliquée a I’équation (4.18).

Pour calculer ces valeurs moyennes, nous avons également fait appel a des

formules de quadratures.

Nous avons traité 1’intégration des équations selon 1’énergie et les coordonnées
spatiales par quadratures, en prenant en compte la distribution en énergie des neutrons
selon 1’équation (5.16) et de la dépendance en énergie des sections efficaces

d’absorption neutronique, selon 1’équation (2.13).

Ni

[ (4npi(pi_pi—l)(Zzi_zzi-l)(El—E/—l)(Dsca/ )]]
i=1 v izi,k,lL.m

L

Zl Ni

s”’”jm ‘ ( E (2 (4npi(pi‘pt—l)(zzz"zzf—l)(E/_E/-1)))]

i=1

.(5.20)

La combinaison des quadratures (5.18) et (5.20) est équivalente & I’intégrale

multiple (5.17).

Puisque des sommes équivalentes a des formules de quadratures sont calculées

dans cette derniére section, il est préférable d’initier & zéro les termes cumulatifs de ces
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sommes menant d’une part a la perturbation du flux neutronique, causée par une

concentration d’indice m, p; de I’élément j et d’autre part au flux intégré moyen

mn

résultant des interactions entre les neutrons thermiques et une méme concentration

d’indice m des noyaux de 1’élément j, tels que représentés par les relations suivantes,

Pq’sumj =0 (5.21) et (I)m”ysum, =0 , (5.22) respectivement .
J

m izi, k., m

5444 CYLINDRE 2-D. DIFFERENCES FINIES SPATIALES

Puisque les échantillons que nous modélisons sont des cylindres finis de
différents volumes, nous élaborons la méthode des ordonnées discrétes en coordonnées
cylindriques 2-D (P, 2 ) pour un cylindre fini (Lewis et Miller, 1993). Ce choix est
justifié par des calculs plus simples, plus rapides et requérant significativement moins

d’espace mémoire tout en modélisant les problémes adéquatement.

Il est tout & fait raisonnable de supposer une symétrie azimutale (9 ) puisque des
mesures expérimentales réalisées sur le réacteur Slowpoke indiquent des pourcentages
d’anisotropie radiale inférieure a 0,5 % et d’anisotropie axiale d’environ 5 % (St-Pierre
et Kennedy, 2004).

I.’équation de transport discrétisée pour les variables angulaires et pour les

coordonnées cylindriques 2-D (P, Z ) prend la forme suivante,

Hp, q Ai + 172, 7 ll)p, q. i+ l/Z,j( pi + 1/2° Zj’ E’p’ (Dq’ En)
W, Ai— 12, w[), g i- 1/2,,'( P %p E’p’ W, En)
+ ap, g+ 1/2 (Ai + 172, A[ - l/Z,j) ll’p, g+ 1/2, i,j( pi’ Z_/" E’p’ mq + /27 En)
w

P q
_ OLp, qg-12 (Ai+ 12,/ Ai— 1/2,j) wp, q- 172, i,j( pi’ Zj’ Ep’ (Dq - 1/2 En)

w

P> q

+ Ep Bi 1pp, q, i, j+ 1/2( pi’ Zj+ 1/2° Ep’ (Dq’ En) - Ep Bi q)p, g, 6, j~ 1/2( pi’ Zj—— 1/2° Ep’ (Dq’ En)
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Vi Zrl., I.(En) Wy 00 (Pp 28,00 E)

+ =V .
V L] Qp. g, i)

(p,z,8, 0 E)

PP g

(5.23) (équation (4-87) de Lewis et al, 1993).

La variable o présente dans les équations précédentes est un coefficient de

w

différentiation angulaire selon les directions Ep ¢ et Y 4 .Les indices p et q sont

associés aux variables angulaires discrétes & et U ou § et ® respectivement.

C’est pourquoi, il est courant d’avoir des coefficients décrits de la fagon suivante,

Ya-12, %p+in,q , qui signifient que les coefficients de différentiation angulaire sont

W W

reliés a la direction S et “g-12 4 mi-chemin entre ¢ et ®__, etaladirection

€512 2 mi-chemin entre g et §, et Yy,

Il en est de méme pour les variables spatiales i, % dont le maillage en i, j est

basé sur des différences finies centrées ou schéma diamant.

Les coefficients o 5. q Sont des termes de débits neutroniques provenant des

arétes ou des surfaces d’une cellule directionnelle (Lewis et Miller, 1993). De plus, il est

requis que ces termes ». ¢ D€ créent pas, ni ne détruisent de neutrons. Ils doivent donc

maintenir la propriété de conservation des neutrons de 1’équation de transport sous sa

forme approximative, avec les variables angulaires.

Lorsque le flux neutronique est spatialement uniforme et isotrope (directions), il

suffit d’annuler le terme d’advection pour déterminer les coefficients @ du terme

d’advection.
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Ainsi, aprés quelques réarrangements algébriques la relation pour déterminer les

coefficients est la suivante,

o =qQ — w
p, g+ 172 p.q— 172 Mp,q P9 (5.24)

Puisque la condition de la conservation des neutrons doit étre assurée, la formule
de quadrature est donc utilisée en intégrant I’équation de transport sous la forme

contenant I’approximation des dérivées angulaires selon les angles.

L’équation de quadrature (5.22) ne s’avére valide, que si la condition

N Np
2 (ap,q+l/2wp,q+1/2_ap,q—l/2wp,q—l/2) =0
p=TRg=1 (5.25)
est remplie. Pour ce faire, il suffit que %p. 12~ 0 , (5.26) quelque soit la valeur de
wn q°

Pour une valeur directionnelle de q connue, nous pouvons balayer le maillage
espace-angle dans la méme direction que celle des déplacements des neutrons. Cette
régle minimise 1’accumulation des erreurs de calcul numérique, dont les erreurs

d’arrondissement (Bell et Glasstone, 1970).

Les variables 4

=2np dz (5.11) sont des surfaces latérales et
J J

2, i+ 12
paralléles a la direction z déja calculée dans la premiére section qui sont calculées de

nouveau dans la 3° section de méme que pour les surfaces B, suivantes et les volumes
1

différentiels, selon 1’équation (5.14). Les variables p 2) (5.13) sont

2
=% (pi-— 2 P

les surfaces (horizontales) normales a la direction z.

La source des neutrons de 1’équation de transport est désignée par le symbole

Q

0 j( P2y Ep, 5 E ) , mais est mise a zéro dans ces équations.



179

Les valeurs du flux angulaire 1 sur les surfaces périphériques de I’échantillon

considéré sont supposées connues puisqu’elles correspondent aux conditions fronti¢res.

Pour le probléme de dimension 2-D en coordonnées cylindriques circulaires,

selon les variables P, Z , il y a six (6) cas directionnels a considérer.

Le premier cas couvre la situation ou M, . < 0 et0O< Ep , pour lequel nous

obtenons I’équation de transport neutronique (5.24) adaptée a ces conditions,

w ( E (D E) Ipq‘(A[+]/2,]'.‘*-/11‘—1/2,_/')lp (p1+l/2’Z E (D E)

p.q. i pog. i+ 12, )

(ap,q+ 172 (xp,q— 1/2) (Ai+ 172, _Ai— l/2,j)w - 172, Ij( E’ (D - 12 En)

w
2. q

+

P-q. L

Ai+ l/2,j—Ai— l/z,j) (ap. grtin T, 4 1/2)

w
p-q

w, A+ 4, ) +2]E 1B+

V.., (E)y- 627
Yy

M

Puisque les conditions frontiéres imposent une valeur de flux angulaire fixe des
surfaces limites des échantillons au bas et au-dessus du cylindre, de méme que sur la
surface verticale circulaire, nous pouvons débuter les calculs au bas ou au-dessus de
I’échantillon en nous déplacant le long du maillage axial (j) et radial (i) vers le centre

avec des valeurs décroissantes de i pour Y g i

Dans notre cas, ce processus doit se dérouler selon des valeurs croissantes d’i,

puisque I’origine de 1’indice radial i est en périphérie du cylindre. Cependant, I’indice
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axial j croit du centre du cylindre vers le haut. Puisque nous supposons que le probléme
a une symétrie axiale, nous ne résolvons pas pour la partie en bas (z < 0) du centre de

I’échantillon cylindrique.

Afin de calculer I’octant pour lequel O<w et 0<§ . laprocédure est

similaire sauf que I’on doit se déplacer dans le maillage de I’intérieur vers ’extérieur,

selon ’indice i croissant.

Toutefois, dans notre notre cas, le déplacement correspond a un indice i

décroissant. L’¢équation concernée demeure valide, a condition de remplacer
Vg v 12, par Vo g i-12; . De plus, puisque I’indice i croit de la périphérie vers le

centre du cylindre, c’est plutdt Vp.q.i- 12, qui est remplacé par  ¥p.q.i+ 12, ce qui

donne le résultat suivant,

lpp, q, i,j( pi’ Zj’ Ep’ (Dq’ En) = ‘ Mp, q ’ (Ai+ 172, j + Ai - l/2,j) wp, q,i— 1/2,_/'( pi— 1/2° Zj’ EJ,n’ mq’ En)
+ (ap, g+ 172 - ap‘ q- 1/2) (Ai+ 172, j - Ai— l/2,j) wp, g - 172, i,j( pi’ Z_j’ Egp’ (Dq— 1/2° En)
w
P q

P g, i, j =172 (N

P12, 4, 1/2,./) (ap‘ gri2t al)afi,__:,_l(?_)

(4
w, (A, o A, ) +2]E B+ e
pyq

V.S (E)\. (528
1, ] li,j n

+ %

Le flux angulaire a i=1/2 (i=NI, dans notre cas) le long de 1’axe central du

cylindre est indépendant de w,  pour un p fixe. Nous pouvons approcher ceci en

posant,
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N N
E 21 wpc, qc wpc, ge, i=1/2, j( pi =124 Ep’ U)q’ En)

w
P q

() (P12 80, E )=

p.q.i=1/2,j

,(5.29)

pour laquelle les indices des sommes sont contraints par la condition W, < 0.

Pour I’ensemble des cas possibles en géométrie cylindrique 2-D, voici les séries

d’équations a utiliser.

Pour 0 <u et § <0, delintérieur ver I’extérieur de haut en bas.

w ( E (D E) ‘Mp,qI(Ai+l/2,j+Ai—I/2,j)wpq1—1/2/(p l/2’Z E (D E)

Pds i

(ap, g+ 12 - 0Lp, q- 1/2) (Ai+ V2 Ai— l/2,j) U‘Jp, g- 172, i,j( pi’ Zj’ Ep’ (Dq— 1/2° En)

w
P, q

+

~2g)| B (PpZ_ &0 E)

p.q, i, j— 172
V. 2 (E£)
) 4, 12, =4, ,)( vgrtn T O o) . ML

‘Mp,q\(Ai+l/2,j+Ai—l/2,j + W v
g

., (5.30)

et

Y (Pp2_pEp0,E)= . (5.31)

(p’ ~’§p9wq>En)_w (pp /+1/27§ (D E)

paqvlj—]/z

quj p.q.i.j+ 1/2

Pour 0 < W, , et 0<g . de l’intérieur vers 1’extérieur, de bas en haut,
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(p Z E’ (D E) I pq;(Ai+1/2,j+Ai—l/2,j)lppqt—l/ZJ(p I/Z’Z E (1) E)

Pa g bJ
+ (a1 ™ % g 1) Giin =i 1)) wnA,q_:,,'.,/?s.fi;f,(_,?!? 7 _Ep? Pg- 12 En,)
w
P g
+2’§ ‘ pq i,j- ]/2(pi’Zj—l/2’§p’mq’En)) ‘Mp,qi(Ai+1/2‘j+A1‘—l/2,j)
+2]E |B + £A1+ 12.j ~4._ 1/2,1') (ap,q+ int % - in) N Vi’jzti.j(E")
P w V
p.q
.(5.32)

Pour < 0 et Ep <0, de I’extérieur vers I’intérieur et de haut en bas,

P (02,8, 0. E )= 'Mp’ql(AH]/z,j“*Af-1/2,j)w

I ‘N

(p1+l/2’z E’ (D E)

p.q. i+ 12§

(ap, g+ 12 ap, q - 1/2) (Ai+ 12, Ai— 1/2,j) lpp, q- ]/2,“1'3“[{ pi’ Zj’ E’p’ (Dq - '@,’,,,E”)

\
pq
+2|§ |B, pq,]_l/z(p 1/2’E W, E) lup,q‘(Ai+l/2.j+Ai—I/2.j)
— Vz 2 (En)
) ’Ep L Bl. + (Ai+ 172, j Ai- l/2.j) (ap, g+ 1/2”-’; O'p, q —I/Z) + "'/tIi/.vj )
Yo, 4

,(5.33)
et

p,q,ij+l/2(p +1/2’E @ E )= .(5.34)

(p 3::: (D En)_q (piszj_l/z’gpa (qu E”)

p, g> iy J ps g, i, j— 112

Pour p < 0 et O0< %p , de I’extérieur vers ’intérieur, de bas en haut
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p,qu( g (D E) ’up,ql(Ai+l/2,j+Ai—l/2,j)w

(a

p.g+ 12 ap, q- 1/2) (Ai+ 12,j Ai— 1/2,j) ll)p, q- 172, i,j( pi’ Zj’ Ep’ (X)qj 1722 EH)

w
/ iup.q’(Ai+l/2,j+Ai—l/2,j)

P q
/%, ()

P17 8,0, E)

p.gq. i+ 12,4

+

+2|g |B, (PpZ,_ 1 §p 0, E)

psqall_l/z

Ai+ 2.7 Ai— 1/2.,4/‘) (ap,q+ nto%, 1/2) N

w 4
P, q

(
+2!§p’Bi+

,(5.35)

et
wp, q, i, j+ 1/2( pi’Zj+ 1/2° & > (Dq’ En) = . (5.36)

(p E (D ) w (p[’Zj_l/z’ Elf (Dq’ En)

p q, 1] p.q. i j— 112

Pour 0 < w,, et Ep < 0, de I’intérieur vers 1’extérieur, de haut vers le bas,

P‘I’J

(p’ E (D E ) [l Mp, q‘(Ai+ 172, j +Ai— l/2,j)wp, q, i+ 1/2,_/(pi+ 1/2 Zj’ Ep’ (Dq’ En)

(Ai+ 12,7 l— 1/2, /) ( P, g+ 1/2 0vp, q- 1/2) ‘pp, q- 172, i,j( pi’ Zj’ E’p’ wq-— 1/2°

pqu+1/2

E)

w
P q

/ lup»ql(AHl/Z,j-l_ 1/2/)+2‘§ !B

, (5.37
) E (E)V,y G

b

N S{ltftrlr/%j -4, 1/2,1') (ap, gr 12 % g
V

P q

et

(PpZ_ 1 pE,0,E)= .(5.38)
(pa E (D ) ‘P (p1 J+l/2,§ (D E)

Y

P q. ij— 12

2. q. i J pq, i j+ 112
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Pour 0< w,, et 0<§ s de l’intérieur vers D’extérieur, de bas en haut nous

obtenons,

W (p ? Zj’ Ep’ (Dq’ En) = | Mp, q ] (Az + 12,5 + Ai— I/Z,j) v 1/2,_/'( pi— 1/2° Zj’ E,n’ (Dq’ En)

Pg.Lj i p,(],i—
. (ap, g+12 " %p g i) (4, 12,j A4, l/2,j) lpp, q- 12, i,j( Py Zj’jép’ mq_ e E,)
w
p.q
+2 lgp‘Bt 14);), q, i, j— 1/2( pi’ Zj- 1/2? Zgp’ wq’ En) \ Mp, q ‘ (Ai+ 172, j + Ai— |/2._/)
+2|E |B + (4;, 12, _Ai-yg_,”j) (ap,q+ nt % g n) + I/i‘jE’i,j'(E")
p' i w V
P, q
,(5.39)
et
lpp, q, i+ 1/2,j( pi+ 1/2° Zj’ Ep’ (Dq’ En) = . (5.40)
2%, 41 P2 Sy O B =W, i i (P07 Sy 0 B

Notre approche consiste a résoudre ce systéme d’équations par itérations. Cette
option requiert une certaine intuition physique pour déterminer les valeurs initiales de
flux angulaires, bien que certains auteurs (Lewis et Miller, 1984, Reuss, 2003) suggérent
des valeurs initiales nulles, nous croyons que la convergence est plus rapide en estimant
des valeurs plus vraisemblables pour le flux angulaire. A cet effet, nous avons utilisé les

solutions semi-analytiques comme valeurs initiales d’itération.

Nous avons choisi de résoudre les problémes par itérations au lieu d’employer
I’une des méthodes de résolution d’équations matricielles. En effet, les méthodes
itératives exigent moins d’espace-mémoire, sont plus faciles 4 implanter, sont plus

rapides et sont donc plus efficaces.
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CHAPITRE 5
5.5 METHODE D'ITERATIONS

Afin de s’assurer de la convergence de 1’algorithme d’itération, nous avons

d’abord défini I’expression suivante de I’erreur relative du flux neutronique scalaire,

E =(I)(p,Z,E,k)—¢(p,Z,E,k—1)
q)R q)(p? Z, E’ k - 1) (541)

La méthode de résolution du systéme d’équations a été implantée en créant une
boucle d’itération externe dans laquelle, la valeur du flux neutronique angulaire de

chacune des itérations est modifiée selon un algorithme d’itération reconnu.

C’est la méthode, dite 6 modifiée, avec 6 < _ qui fut adaptée et appliquée a la

résolution de notre probléme. L’expression suivante représente 1’algorithme d’itération
8,

wi+ l(p,Z, m, & F)= Bwi(F),Z, o, &, E)+ (1~ e)w,-_ 1(p=Z* o, E, E) , (5.42)

ou W(p,z ®,, E) correspond au flux neutronique angulaire obtenu & I’itération i en
cours, Y, ,(p,z o, &, E) correspond au flux angulaire obtenu au cours de I’itération
précédente i-1 et ¥, ,(p,z ,E, E) correspond & la nouvelle valeur du flux angulaire a

utilisé lors de la prochaine itération i+1.

Des essais ont €t€ réalisés avec différentes valeurs de 0 afin de déterminer leur
effet sur le taux de convergence et I’erreur relative. Les valeurs de 8 employées sont

1/1000, 1/100, 1/10 et 1/3. Ainsi pour § =1/3,
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wp, q, izl k, [, m = gwp, g, b zi, k, [, m + §wp, g, Lzi,k—1,L,m - (5-43)

Dans tous les cas, I’erreur relative sur ’ensemble des valeurs du flux neutronique
scalaire, & n’importe quelle position discréte et a n’importe quelle énergie discréte était
inférieure & 1,0E-11. De plus, nous n’avons pas observé de divergence ou d’oscillations

imputables a une valeur particuliére de 6 .

Durant I’ensemble des simulations, le nombre d’itérations successives a été

déterminé de fagcon a maintenir en tout temps une erreur relative inférieure a 1E-11.

Puisque notre objectif principal consistait & calculer la perturbation du flux ou
encore la dépression du flux combinée a I’autoprotection, il nous fallait déterminer les
rapports entre les flux intégrés moyens de chacun des éléments j et le flux intégré moyen

de I’élément de référence (I’aluminium), considérablement dilué. Le rapport s’écrit

) DI 4
moy a.
.sumjm( o )

P 2 W=
(Dsum, ( ajm ) (I)moy Za , V . (5.44)
m M |

simplement,

Al

56 SIMULATION PAR LA METHODE DES ORDONNEES DISCRETES

Nous avons simulé les expériences de mesure de la perturbation du flux
neutronique dans un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke, par la méthode des
ordonnées discretes. Notre modele numérique dépend en partie de la régression non

linéaire de ces résultats expérimentaux, afin de nous fournir une expression de la
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dépression du flux. Cependant, la simulation de 1’autoprotection & I’intérieur de

1’échantillon est presque entiérement indépendante du résultat de cette régression.

Ainsi, nous avons mis au point un modéle semi-analytique (SSA) heuristique et

empirique de méme qu’un modele numérique (MOD- S, ) performant basé sur une

méthode reconnue. Ceci nous permet donc de comparer ces types de modéles différents

et presque indépendants afin de les valider 1’un par rapport a I’autre.

Le modéele SSA contraint le modéle numérique des ordonnées discrétes a la

premiére itération, afin d’en accélérer la convergence.

Malgré cette contrainte initiale, nous sommes assurés que la solution obtenue par
la méthode numérique (MOD-S;) est indépendante de ces valeurs imposées lors de la
premiére itération. En effet, nous avons vérifié que des valeurs différentes de flux
angulaires imposées a la premiére itération menaient toutes a une solution unique, mais

selon des durées de convergence différentes.

5.7 ANOMALIES NUMERIQUES OBSERVEES ET CORRECTIFS
APPLIQUES L ORS DES SIMULATIONS PAR LA METHODE DES
ORDONNEES DISCRETES

Selon Lax (Lapidus et al, 1982) les conditions de consistance et stabilité sont
requises pour qu’il y ait convergence d’une méthode de résolution d’un systéme
d’équations différentielles paraboliques par différences finies. La majorité des
problémes physiques et techniques sont représentés par une ou plusieurs équations aux

dérivées partielles paraboliques.
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La consistance a trait 4 I’assurance que lorsque la largeur des mailles (intervalles,
A(p), A(z) ) d’une équation aux différences finies diminue, I’erreur résiduelle tend vers
zéro. La stabilité est I’assurance que la solution est bornée et ne dépend pas de la forme
de I’équation aux différences finies, mais dépend plut6t de la croissance instable ou de la
décroissance stable des erreurs causées par les opérations arithmétiques nécessaires pour

résoudre 1’équation.

Il est bien connu que 1’un des inconvénients du schéma diamant est qu’il peut
produire des flux angulaires négatifs et donc non physiques (Reuss, 2003). Ces flux
peuvent engendrer des oscillations instables ou des valeurs négatives de flux angulaires.
Ces solutions sont donc parfois divergentes. Trois facteurs peuvent étre a 1’origine de

ces oscillations négatives soit,

1)S, , N>>1 ouencore w <<1.Les oscillations ou I’instabilité et donc la
divergence peuvent apparaitre lorsque N de S, est trés élevé, tel que W

et particuliérement p — approche zéro (Bell et Glasstone, 1970),
2

2) Z >> 10 b. Les oscillations peuvent apparaitre lorsque les sections efficaces

d’absorption neutronique et totales sont élevées (Lewis et Miller, 1993, pp
184,185, Bell et Glasstone, 1970, p 224),

3) A(x,) >> & >0. Les oscillations peuvent également apparaitre lorsque la

largeur des intervalles spatiaux est insuffisamment petite (Lewis et Miller,
1993, Reuss, 2003, Bell et Glasstone, 1970).

Aux fins de simplicité, considérons 1I’équation de transport neutronique pour un
plan infini, en coordonnées cartésiennes correspondant a 1’équation (5.12) de Bell et

Glasstone (Bell et Glasstone, 1970) adaptée a notre nomenclature,
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| S Adx,) |2 Ax)
[1—5—tu : )w(xk,uj) Q[l—itTk—]
Yx,, W) = 5 A + Sac | 64
14— 14—t
2 W 2 W

ou A(x,) représente la largeur de I'intervalle de discrétisation spatiale et

k de x, représente la k° itération.

En appliquant tel que requis 1’équation (5.45) avec w > 0, les coefficients
de p(x,, Mj) et O dans les termes a droite de I’égalité sont inférieurs a 1. Il s’ensuit que

les erreurs introduites par les calculs d’approximations numériques, telles que les erreurs
d’arrondissement tendent a étre diminuées plutét qu’augmentées aprés de nombreuses

itérations.

Nous pouvons donc établir la régle suivante, il faut intégrer selon la direction de

déplacement des neutrons ( W > 0) afin d’éviter I’accumulation des erreurs numériques.

Nous abordons d’emblée les trois (3) causes des oscillations ou divergences.
12 Ax,)

Considérons les numérateurs des coefficients de W(x,, Mj) et Q, (soit, 1 - 3

)a
J

droite de I’égalité de 1’équation (5.45).

Lorsque u <<1 (facteur I)ou % >>1 (facteur 2) ou encore Alx) >> ¢

Z A(x,)

(facteur 3), alors les numérateurs pourraient devenir négatifs { (1 - 5 )<0}et

J

ainsi causer des flux négatifs (y(x, . uj) < 0) ou encore des oscillations instables, ce

qui est physiquement inacceptable.
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Puisque dans plusieurs des simulations 2 qui est impos€ par les conditions

physiques du probléme de perturbation du flux est nécessairement élevé, nous n’avons

pas I’option d’en diminuer la valeur.

A premiére vue, les oscillations ou les flux négatifs peuvent étre €vités en

choisissant A(x,) << € (& >0et & <<1),c'est-a-dire de réduire la largeur des

intervalles spatiaux (Lewis et Miller, 1993, Reuss, 2003, Bell et Glasstone, 1970).

Nous pourrions aussi diminuer N du schéme S, de fagon a éviter que wo, mais

surtout p n’approche de zéro. Toutefois, ceci n’est certainement pas souhaitable, car il
b

est également important de maintenir la précision angulaire.

I semble donc que la meilleure solution est d’optimiser la valeur de A(x,) pour

un N élevé de facon a minimiser ’amplitude des oscillations et éviter les flux négatifs

tout en minimisant le colt des calculs numériques.

Cependant, lorsqu’il est difficile d’affiner le maillage & cause de cofits
prohibitifs, nous pouvons alors corriger les flux négatifs anormaux en les forcant égaux

a zéro lors des itérations (Lewis et al, 1993, pp 184-185, Bell et Glasstone, 1970, p 224).

Nous avons employé cette approche de la fagon suivante;

si (Y <0 )alors W =0  (5.46) et

Ps Y, iy ziy ky I, m Py, iszi, ko lom

(I)scal (I)scal + Z wp, q w p.q, iz, k, [, m (5.47) R selon
sum, sum, .
izik, [ m iLzik, L m

I’équation (4.67) de Lewis et Miller, 1993.
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z
En effet, puisque généralement ,_f,:»,z,, << 1, la plupart des neutrons a

I’intérieur de 1’échantillon ne subissent pas ou peu de collisions et les flux neutroniques
angulaires tendent & étre de trés faibles valeurs, de sorte que lorsqu’ils deviennent
négatifs leurs amplitudes demeurent trés basses. C’est pourquoi la mise a zéro de trés

faibles flux angulaires négatifs a trés peu d’impact négatif sur les calculs subséquents.

Dans notre cas, nous avons observé des oscillations et des valeurs négatives du
flux neutronique angulaire prés de I’axe de symétrie du cylindre, mais sans qu’il n’y ait

de divergence.

Nous avons pu réduire ’amplitude et la fréquence des oscillations prés de I’axe
cylindrique de fagon importante en diminuant quelque peu la largeur des intervalles des
coordonnées spatiales. Nous avons ainsi obtenu des oscillations convergentes de faibles

amplitudes.

De plus, lorsque des valeurs de flux angulaire étaient négatives, nous les avons
mises & zéro et avons poursuivi les itérations. A la fin de toutes les itérations, il n’y avait

pas de valeurs négatives du flux neutronique angulaire.

Aprés avoir ainsi déterminé les conditions optimales de simulation, nous avons

également implanté le processus suivant :

1) Déterminer si la valeur du flux neutronique scalaire a ’intervalle radial i est
plus élevée que celle de I’intervalle i-1 localisé plus prés de la surface externe

de I’échantillon.
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2) Si c’est le cas, calculer de nouveau le flux neutronique scalaire en supposant
une décroissance exponentielle par rapport a la valeur précédente, localisée
plus prés de la surface externe.

3) Sinon, aucune correction n’est effectuée.

Ce processus est représenté par les expressions suivantes,

si( q)scalv < q)scal )alors
S ik m S ikl m
(A lp; _ =P
=¢ e
scalwm scalsum
’ izi,k, I, m i-1,zi,k, I, m (5 48)

Ce processus de contrdle assure qu’aucune des valeurs du flux angulaire n’est
supérieure a la valeur en périphérie de I’échantillon. Le contraire serait évidemment une
situation non physique. L’ensemble de ces mesures a permis la convergence des flux et

le maintien de conditions physiques.

5.8 RESULTATS OBTENUS PAR LA METHODE DES ORDONNEES
DISCRETES

La figure 5.4 présente les résultats de la perturbation du flux neutronique d’un
échantillon de 1,0 ml d’or (Au). Trois (3) séries de résultats y sont présentées aux fins de
comparaison. Les résultats expérimentaux de Kennedy et Marcotte pour un échantillon
de 1,0 ml (Kennedy et al, 1984), la perturbation du flux obtenue par la méthode semi-
analytique et les résultats de la perturbation du flux neutronique obtenue par la méthode

des ordonnées discrétesr, z E.
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Figure 5.4 : Graphique de la perturbation du flux neutronique en fonction de la section
efficace macroscopique d’absorption neutronique = (moles-b) d’un échantillon de 1,0

ml. Trois (3) séries de résultats de perturbation du flux neutronique sont exhibées sur le
graphique. Les résultats expérimentaux, les résultats de la solution semi-analytique et
ceux de la méthode des ordonnées discrétes Sg.

Les résultats de la perturbation du flux par la méthode des ordonnées discrétes
sont comparables aux deux autres séries de résultats. Les écarts entre ces résultats sont
d’ailleurs négligeables sur la plage de 0 a 2 moles-b. Nous considérons les écarts plus

importants pour £ > 2 moles-b aux limites de discrétisation des coordonnées spatiales

et de I’énergie pour la méthode des ordonnées discrétes.
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Avec la méthode des ordonnées discrétes selon le schéme S, , nous avons besoin

de mémoires vives supplémentaires a chaque nouvelle itération. Chacune des itérations
nous rapproche de la convergence et de résultats précis. En contrepartie, la durée
d’exécution de ces calculs (quelques jours) augmente de fagon importante avec les
discrétisations spatiales et énergétiques accrues. Dans certains cas, des durées de
plusieurs jours ( > 5 jours) ne suffisaient pas pour obtenir un résultat de deuxiéme (2°)

itération.

. De fagon générale, nous considérons les trois séries de résultats en

accord et relativement rapprochées les uns des autres.

5.9 COMPARAISON DES RESULTATS OBTENUS PAR LA METHODE
DES ORDONNEES DISCRETES AUX RESULTATS DU MODELE
SEMI-ANALYTIQUE

Le tableau 5.4 présente les résultats d’une analyse statistique des écarts entre les
résultats de la méthode des ordonnées discrétes 2-D et ceux de la solution semi-

analytique de I’équation de transport neutronique.

Tableau 5.4 : Résultats de l'analyse statistique des écarts entre les
résultats obtenus par la méthode des ordonnées discretes, les résultats
semi-analytiques et les résultats expérimentaux, pour des échantillons de 1
ml de concentrations variables d’or (Au).

Méthode MOD (1) SSA (2)
Nombre de points 9 17
Ecart-moyen 0,0219 (2,2 %) 0,0002 (0,02 %)
Ecart-type 0,0325 (3,2 %) 0,0158 (1,6 %)
Coefficient de régression R -0,9186 -0,9392
(1) Méthode des ordonnées discrétes en comparaison avec la solution semi-
analytique.

(2) Solution semi-analytique en comparaison avec les résultats expérimentaux pour
des échantillons de 1,0 ml.
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Selon le tableau 5.4, la moyenne des écarts entre les résultats de simulation de la
perturbation du flux neutronique, par la méthode des ordonnées discrétes et la solution

semi-analytique est d’environ 2 %, alors que 1’écart-type est d’environ 3 %.

A partir du tableau 4.7, nous obtenons la moyenne des écarts-moyens de la
solution semi-analytique par rapport aux résultats expérimentaux des sept (7) éléments
de 0,33 %, la moyenne des écarts-types de 1,2 % et la moyenne des coefficients de

régression d’environ -0,94.

Puisque les résultats du modéle semi-analytique sont trés rapprochés des résultats
expérimentaux, ils constituent une base de comparaison valable pour les résultats du
modele numérique. Les faibles écarts et le coefficient de régression élevé des résultats
du modé¢le numérique (MOD-Sg) par rapport aux résultats semi-analytiques indiquent
que les écarts du modele numérique de transport neutronique sont du méme ordre de

grandeur que les incertitudes fortuites des résultats expérimentaux ( environ 2 %).

Les résultats du tableau 5.4 indiquent que le modé¢le numérique de transport
neutronique par la méthode des ordonnées discrétes et la solution semi-analytique
représentent bien la perturbation du flux neutronique, pour six (6) des sept (7) éléments

(trés bien pour 4 éléments) dans un site d’irradiation interne du réacteur Slowpoke.

De plus, ces bons résultats statistiques tendent & confirmer 1’absence d’erreurs

systématiques dans le modele semi-analytique et le modéele numérique de transport.

En effet, la probabilité de la présence d’une erreur systématique dans 1’approche
semi-analytique et d’une erreur systématique distincte dans 1’approche numérique alors
que les deux méthodes donnent des résultats sensiblement identiques est trés faible.
Puisque nous considérons des erreurs systématiques distinctes, nous sommes justifiées,

de les considérer indépendantes et d’utiliser alors la loi de probabilité suivante :
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P(A ~ B)=P(A)*P(B). (5.49)

En considérant P(A) comme étant la probabilité qu’une erreur systématique de
I’approche A ait donné le résultat P (Perturbation), et P(B), la probabilité qu’une erreur
systématique différente et indépendante de ’approche B ait donné le méme résultat P,
alors la probabilité que les deux approches et leurs erreurs systématiques A et B

respectivement devient donc le produit des probabilités individuelles.

En supposant que ces probabilités individuelles sont du méme ordre de grandeur
et faible, disons P(A) = P(B) = 0,1 (10 %), alors la probabilité combinée P( A * B) serait
0,01 (1 %). (5.50)

Examinons maintenant, la probabilité d’un événement de mode commun P(C) (C
pour commun) par lequel une méme erreur systématique soit présente dans les deux
approches (A, semi-analytique et B, numérique) et que les résultats des deux approches
soient similaires. Le seul élément commun aux deux (2) méthodes est I’expression semi-
analytique de la perturbation du flux qui est incluse dans le code de calcul de la méthode
semi-analytique, mais également dans le code de calcul de la méthode des ordonnées

discrétes avant la premiére itération.

La méthode des ordonnées discrétes est donc contrainte par la solution semi-
analytique. La solution de la méthode des ordonnées discrétes n’est pas nécessairement

une solution « pure » indépendante.

Dans ce dernier cas, 1’expression semi-analytique est utilisée comme étant la
valeur initiale du flux neutronique angulaire a la premiére itération du code de calcul de
la méthode des ordonnées discrétes. Puisque les méthodes en question sont

essentiellement distinctes, & 1’exception de I’expression semi-analytique de la
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perturbation du flux, la probabilité d’une erreur systématique commune qui permet
néanmoins d’obtenir presque un méme résultat est assurément trés faible pour les mémes

raisons présentées précédemment.

Nous estimons que cette probabilité serait le produit des fractions du nombre

d’étapes communes dans les codes de calcul distincts des deux approches (7, 7, , avec

n,=n, = 120) par rapport au nombre total d’étapes de chaque code de calcul ( NV, N, )

n, n
ou encore NA ]\f = (120/330) * (120/1650) = 0,026 (5.51) ou encore environ 3 %.
A" B

Ainsi, puisque les deux approches donnent des résultats sensiblement équivalents
avec un écart moyen d’environ 2 % et que les probabilités que des erreurs systématiques
distinctes ou communes soient de I’ordre de 2 % (1 % dans un cas et 3 % dans I’autre
cas), nous pouvons conclure que la méthode des ordonnées discrétes et la méthode semi-

analytique sont valides.

Nous pouvons donc conclure que ces modéles sont valides et mathématiquement
représentatifs des résultats expérimentaux de perturbation du flux neutronique dans un

site d’irradiation interne, a I’intérieur de I’intervalle d’incertitude fortuite expérimentale.
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CHAPITRE 6
CONCLUSIONS

Notre principal objectif était de produire des modéles mathématiques
représentatifs du flux neutronique scalaire d’un site d’irradiation neutronique interne du

réacteur Slowpoke.

Nous avons établi un modéle semi-analytique de la perturbation du flux basé sur
la méthode des harmoniques sphériques et un modéle numérique de la méthode des
ordonnées discrétes Sg. Ces modéles mathématiques précis représentent trés bien des
résultats expérimentaux obtenus dans diverses conditions avec des écarts moyens et des
écarts-types inférieurs ou égaux aux erreurs expérimentales fortuites d’environ 2 %.

Nous avons donc réalisé avec succeés ces objectifs importants.

La solution semi-analytique d’une version de la forme différentielle de I’équation
de transport neutronique de Boltzmann (Davison, 1957), constitue un modéle
mathématique trés satisfaisant pour la perturbation du flux d’un site d’irradiation interne.
En comparaison avec les résultats expérimentaux, 1’écart moyen est de 0,02 % et I’écart

type est de 1,6 % avec un coefficient de régression de —-0.94.

Cette solution est obtenue, par la méthode des harmoniques sphériques en
négligeant les réactions de diffusion par rapport aux réactions de capture neutronique

radiative. Les coefficients des fonctions propres de la solution semi-analytique ont été
obtenus par régressions non linéaires appliquées a sept (7) éléments divers, pour trois (3)

volumes distincts d’échantillon, en employant la méthode des moindres carrés.

Malgré d’importantes différences des propriétés physiques des sept (7) éléments

simulés, leurs impacts sur le flux neutronique scalaire et la perturbation du flux d’un site
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interne du réacteur Slowpoke sont trés bien mathématiquement représentés par ce

modéle semi-analytique, avec trés peu d’écarts entre eux.

Nous avons également développé un modéle de transport neutronique numérique

2-D basé sur la méthode des ordonnées discrétes (P> Z, £ ), de schéme S . Ses résultats

étant rapprochés (écart moyen d’environ 2%) de ceux du modéle semi-analytique et des

mesures expérimentales en font un modéle d’une précision satisfaisante.

Cet objectif important de notre recherche était de représenter également la
perturbation du flux dans les échantillons cylindriques d’un site d’irradiation interne
comportant au moins I’un de sept (7) éléments variés choisis, pour des concentrations

variables et pour trois volumes d’échantillons fixes.

Afin de réaliser cet objectif, nous avons aussi décidé de prendre en compte la

distribution spatiale des neutrons, la dépendance en énergie des sections efficaces

. . . . 1 A
microscopiques d’absorption neutronique de forme TE , de méme que le spectre

d’énergie maxwellien des neutrons thermiques dans les sites internes.

Afin de valider adéquatement ces modéles mathématiques, il nous fallait
comparer leurs résultats avec ces mesures expérimentales. Il était donc nécessaire
d’analyser ces résultats expérimentaux, afin d’en obtenir une corrélation globale précise
par rapport aux variables, volumes des échantillons et sections efficaces macroscopiques

d’absorption neutronique, de quelques éléments ayant des propriétés physiques variées.

Il était aussi utile d’estimer I’incertitude relative fortuite des résultats de ces
expériences, afin de pouvoir s’assurer que les erreurs fortuites des méthodes

mathématiques n’y soient pas supérieures.
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Pour ce faire, nous avons déterminé en deux étapes une corrélation mathématique
globale précise des mesures expérimentales de la perturbation du flux d’un site interne
du réacteur Slowpoke, portant sur une plage de volumes d’échantillons de 0 & 1.5 ml, de

sept (7) éléments de masses atomiques variées.

Nous avons estimé que ’erreur relative fortuite des résultats expérimentaux est
d’environ 1,4 %, comparable a des valeurs citées par plusieurs auteurs (Gongalves et al,

2001, De Soete et al, 1972, St-Pierre et Kennedy, 2004, Eastwood et al, 1962).

De fagon a introduire les sources de neutrons dans un site interne, nous avons
imposé¢ des conditions frontiéres aux surfaces externes des échantillons qui
correspondaient en grandeur au flux neutronique nominale et selon une distribution en

énergie de Maxwell.

En accord avec les travaux de Gongalves et al (Gongalves et al, 2001, 2002,
2003, Salgado et al, 2004) et ceux de Kennedy et al (Kennedy et Marcotte, 1984), nos
résultats des deux (2) modeles mathématiques de transport neutronique confirment que
la perturbation du flux neutronique en fonction de la section efficace macroscopique de
capture neutronique radiative pour chacun des volumes d’échantillon étudiés est

représentée par une courbe universelle pour tous les éléments étudiés.

Une autre caractéristique importante de ce travail est d’avoir utilisé un logiciel de
calcul symbolique (Maple-9.5) afin de réaliser tous les calculs, et tout particuliérement
ceux requis par le modéle semi-analytique et par le modéle numérique de la méthode des

ordonnées discrétes.
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Nous croyons qu’il serait intéressant d’imposer les conditions frontiéres a une
distance extrapolée des surfaces des échantillons cylindriques, obtenue par une
correction de transport. Cette amélioration permettrait de distinguer des résultats plus
vraisemblables de la densité de probabilité spatiale du flux neutronique scalaire, de
1’autoprotection dans les échantillons, de la dépression du flux entre les limites externes
des échantillons et les distances extrapolées et de la perturbation du flux du centre de

I’échantillon jusqu’aux distances d’extrapolation.

Finalement, nous avons atteint notre objectif ultime en établissant un processus
de correction rapide et précis des concentrations ou encore des masses mesurées dans un
site d’irradiation interne. Le processus de correction proposé permet de corriger
rapidement (dizaines de ms) les concentrations mesurées avec une trés grande précision

(1E-09 g).

Nous croyons donc avoir atteint 1’objectif ultime de notre recherche. L’impact
important de cette méthode de correction est d’élargir de fagon importante la plage de
mesures précises et rapides des concentrations des éléments, incluant ceux qui ont des
sections efficaces microscopiques de capture neutronique radiative trés élevées. Il s ‘agit

donc d’une avancée importante de la méthode d’analyse par irradiation neutronique.

L’atteinte de cet objectif ultime nous permet de recommander I’introduction de
notre processus de correction des concentrations (masses) dans le code EPAA pour
corriger ’erreur causée par la perturbation du flux sur les concentrations (masses)
mesurées. Celle-ci doit faire appel a la deuxieéme (2°) corrélation globale (obtenue de la

méthode des moindres carrés) de P(Z . V) .
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Nous proposons également d’introduire dans le calcul de I’activité du code

1
EPAA la dépendance de forme —= en énergie des sections efficaces microscopiques
p «/_E g

d’absorption des neutrons thermiques des éléments déja présents dans sa bibliotheéque.

Nous suggérons également de produire des modéles équivalents de transport
neutronique d’un site d’irradiation externe du réacteur Slowpoke, de méme qu’un
processus de correction équivalent des concentrations (masses) mesurées. Nous croyons
qu’une démarche similaire & celle présentée dans ce mémoire permettrait également
d’étendre de fagon importante la plage des mesures précises et rapides des
concentrations des éléments, incluant ceux qui ont des sections efficaces microscopiques

de capture neutronique radiative trés élevées.

Il s’agirait bien siir d’une autre avancée importante pour la méthode d’analyse

par irradiation neutronique, a I’aide des réacteurs Slowpoke.
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