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Résumé

Ce travail de thése répond a un besoin de qualification des outils permettant de
calculer les échauffements photoniques dans les réacteurs nucléaires. En effet, la
problématique des échauffements y dans les matériaux de structure a pris de I'importance
ces derniéres années, notamment pour la slreté des réacteurs de 3°™ génération dans
lesquels un réflecteur lourd en acier est introduit.

Les photons présents dans le coeur sont tous directement ou indirectement issus des
interactions des neutrons avec la matiére. lls sont créés au moment de I'interaction ou en
différé par l'intermédiaire de noyaux créés au moment de linteraction. Par conséquent, le
premier axe de travail a été d’effectuer une analyse critique des données de production
photonique dans les bibliotheques de données nucléaires standards. La découverte
d’omissions dans la bibliotheque JEFF-3.1.1 nous a amené a proposer une méthode de
production de nouvelles évaluations contenant de nouveaux spectres d’émission de photon
v. Ces nouvelles évaluations ont ensuite été proposées et en partie acceptées pour la
nouvelle version de la bibliothéque JEFF.

Il existe deux codes de transport de particules développés au CEA : TRIPOLI4 et
APOLLO2. Le deuxieme axe de travail a été de qualifier ces deux codes. Pour cela, nous
avons interprété les mesures d’échauffement y effectuées dans le cadre du programme
expérimental PERLE. Des détecteurs thermoluminescents (TLD) ont été introduits dans un
réflecteur lourd en acier entourant un réseau de crayons combustibles. Nous avons di
proposer un schéma de calcul spécifique aux deux codes afin de calculer la réponse des
TLD.

Les comparaisons calcul-mesure ont montré que TRIPOLI4 permettait de
correctement estimer I'échauffement dans le réflecteur relativement a I'échauffement dans la
zone fissile. En effet, les écarts calcul-mesure sont inférieurs a l'incertitude expérimentale a
16. Pour le calcul APOLLO2, nous avons tout d’abord commencé par une phase de
validation par rapport a TRIPOLI4 afin d’estimer les biais liés aux approximations imposées
par le traitement déterministe du transport des particules. Aprés cette phase de validation,
nous avons pu montrer quAPOLLO2, comme TRIPOLI4, permettait d’estimer correctement
I'échauffement dans le réflecteur avec des écarts calcul-mesure comparables a l'incertitude
expérimentale.



Abstract

During the last few years, the y-heating issue has gained in stature, mainly for the
safety of the 3"-generation reactors in which a stainless steel reflector is inserted. The
purpose of this work is the qualification of the needed tools for calculation of the y-heating in
the nuclear reactors.

In a nuclear reactor, all the photons are directly or indirectly produced by the neutron-
matter interactions. Thus, the first phase of this work is a critical analysis of the photon
production data in the standard nuclear data library. New evaluations have been proposed to
the next version of the JEFF library after that some omissions have been found. They have
partly been accepted for JEFF-3.2.

Two particle-transport codes are currently developed in the CEA: the deterministic
code APOLLO2 and the Monte Carlo code TRIPOLI4. The second part of this work is the
qualification of both these codes by interpreting an integral experiment called PERLE. The
experimental set-up is made by a LWR pin assembly surrounded by a stainless steel
reflector in which the y heating is measured by Thermo-luminescent Detector (TLD). A
calculation scheme has been proposed for both APOLLO2 and TRIPOLI4 in order to
calculate the TLD’s responses.

Comparisons between calculations and measurements have shown that TRIPOLI4
gives a satisfactory estimation of the y heating in the reflector. These discrepancies are
within the experimental 1c uncertainty. Before the qualification, APOLLO2 has been
previously validated against TRIPOLI4 reference calculation. This validation gives an
estimation of the bias due to the deterministic approximations of the transport equation
resolution. The qualification has shown that the discrepancies between APOLLO2
predictions and TLD’s measurements are in the same range as experimental uncertainties.
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Introduction

Le fonctionnement des réacteurs nucléaires génére un trés grand nombre de
particules. Ces particules peuvent étre :

- Des photons : v, X, Bremsstrahlung,
- Des particules légéres : électron ou positon
- Des particules lourdes : neutron, proton, «, ion.

La plage énergétique de ces particules est trés étendue. Elle va de quelques meV a
plusieurs dizaines de MeV. Aprés leurs émissions, toutes ces particules se transportent et
déposent une partie de leurs énergies par des interactions successives avec les noyaux et
atomes constituant les matériaux des réacteurs nucléaires. Ces dépdts d’énergie successifs
créent ainsi des échauffements locaux qui se traduiront par une élévation de la température
des matériaux. Les propriétés mécaniques des matériaux dépendant de la température,
'estimation de ces échauffements est donc primordiale pour le dimensionnement et le
fonctionnement des réacteurs nucléaires.

La presque totalité de I'énergie déposée dans I'ensemble d’un réacteur nucléaire est
produite lors de la fission du combustible induite par les neutrons. Ainsi, pour estimer la
puissance d’'un réacteur nucléaire, il n’est pas utile de prendre en compte les dépdts
d’énergie liés aux autres particules. Cependant, localement, la part des neutrons dans
I'échauffement devient négligeable dans les matériaux de structure. L’énergie déposée par
les photons devient alors la principale source de chaleur.

Dans certains concepts de réacteur de 3eme génération, un réflecteur lourd en acier a
été introduit autour de la zone fissile afin d’augmenter la réactivité. Dans ce réflecteur, la
principale source d’échauffement est liée aux photons. Ce baffle étant situé a proximité direct
des crayons, il est indispensable de s’assurer que la déformation du réflecteur due a la
dilatation thermique sera suffisamment faible pour assurer le fonctionnement du réacteur
dans les marges de s(reté. Il est donc indispensable de posséder des outils performants
permettant d’estimer I'échauffement photonique dans les matériaux de structure.

Parmi ces outils, nous pouvons lister :
- Une bibliothéque de transport neutron,
- Une bibliothéque de production de photons générés par les réactions neutroniques,

- Une bibliothéque de transport photon et des particules secondaires (électrons et
positons),

- Un code de transport de particule permettant de coupler le transport des neutrons
et des photons.

Tous ces outils sont d'ores et déja disponibles. La bibliothéque de données
nucléaires JEFF-3.1.1 contient les sections efficaces nécessaires au transport neutronique et
production de photon. La bibliotheque EPDL97 contient les sections efficaces nécessaires
au transport photonique. Le transport des neutrons et des photons ainsi que la génération
des sources de photons sont assurés par le code déterministe APOLLO2 ou par le code
Monte Carlo TRIPOLI4. A I'heure actuelle, tous ces outils ont été peu utilisés dans le cadre
de problématiques liées au transport des photons et au calcul des échauffements. Par
conséquent, ils n'ont presque pas été qualifiés.

L’objectif de cette thése est donc d’apporter des éléments de qualification de ces
différents outils. Des mesures d’échauffements photoniques ont été effectuées lors d’'une



expérience critique nommée PERLE. Elles constituent ainsi une base de qualification pour
les calculs d’échauffements photoniques.

Ce travail de thése a été divisé en trois parties principales :

- Vérification et amélioration des données nucléaires de production photonique
contenue dans la bibliotheque JEFF-3.1.1

- Qualification du code TRIPOLI4 par interprétation des mesures effectuées dans le
cceur PERLE

- Validation et qualification du code APOLLOZ2 par interprétation des mesures
effectuées dans le coeur PERLE.



Chapitre | Introduction au transport de particules dans
un réacteur nucléaire

Le but de ce chapitre est de rappeler les éléments de physique nécessaire a la
compréhension du fonctionnement d’'un réacteur nucléaire. La majorité des notions qui
seront abordées sont décrites dans I'ouvrage de référence de Paul Reuss [1].

.1 Synthése des particules présentes dans un réacteur nucléaire

Un réacteur nucléaire en fonctionnement, génére et absorbe a chaque instant un trés
grand nombre de particules. Ces particules peuvent étre divisées en plusieurs
catégories dont chacune a une influence sur les états macroscopiques du réacteur
(température, criticité, vieilissement ...). On peut classer les particules présentes dans un
réacteur nucléaire en 4 catégories :

- Les photons

- Les neutrons

- Les particules chargées légeres (électrons et positons)

- Les particules chargées lourdes (protons, alpha, ions, ...)

Des neutrinos et anti-neutrinos sont également produits mais n’interagissent pas avec
les matériaux présents dans un réacteur.

1.1.i Le neutron

Historiqguement, les existences du proton et du neutron ont été respectivement mises
en évidence par Rutherford en 1919 et son ancien étudiant Chadwick en 1932. Ces deux
particules sont a I'état naturel les constituants des noyaux atomiques (les nucléons). Elles
subissent toutes les deux l'interaction nucléaire forte qui est une force de trés faible portée
permettant de maintenir la cohésion des nucléons dans les noyaux atomiques. Le proton
étant une particule chargée, il subit également l'interaction électromagnétique, ce qui n’est
pas le cas du neutron qui lui est neutre. Dans les noyaux atomiques, les nucléons sont dans
un état lié auquel on associe une énergie négative. Cette énergie correspond a celle qu’il
faut fournir pour que le nucléon puisse se libérer de I'interaction forte qui le lie aux autres
nucléons du noyau.

Le fonctionnement d’'un réacteur nucléaire est presque uniquement basé sur le
maintien artificiel (car presque jamais observé dans la nature) d’'un niveau de population de
neutrons non liés (ou libres) a peu prés constant. Ces neutrons libres peuvent ainsi se
déplacer dans le réacteur en obéissant a certaines lois liées aux interactions avec la matiére.
Ces lois seront détaillées plus tard dans ce manuscrit. Comme le neutron ne subit que
l'interaction nucléaire forte qui est une force de courte portée, tant qu’il ne passe pas a
proximité d’un noyau atomique, sa trajectoire n’est pas modifiée. Ainsi, la taille des noyaux
(de 'ordre de 107" m) étant trés faible par rapport & 'espace occupé par un atome (de I'ordre
de 10" m), les neutrons peuvent conserver une trajectoire rectiligne sur de grandes
distances (elles peuvent atteindre des longueurs de I'ordre de plusieurs centimétres).

Dans un réacteur nucléaire, le trajet d’'un neutron libre se termine presque toujours
par son absorption par 'un des noyaux composant 'un des milieux traversés. Le neutron
ainsi absorbé redevient un neutron lié. On peut noter que le neutron libre est un élément
radioactif et qu’il peut spontanément se transformer en proton. Cependant la durée de vie
moyenne d’un neutron avant désintégration (~15 minutes) est beaucoup plus longue que sa
durée de vie moyenne avant absorption (~2.5.10° secondes dans un réacteur de type REP).
Ce phénomeéne est donc pratiquement inexistant dans un réacteur nucléaire.



L’absorption d’un neutron par certains noyaux dits fissiles tels que '”*°U conduit au
dégagement d’une grande quantité d’énergie ainsi qu’a la production de quelques nouveaux
neutrons. Ces nouveaux neutrons pourront eux-mémes réagir avec d’autres noyaux fissiles
et reproduire ainsi la réaction en chaine. C’est le principe de base de fonctionnement d’'un
réacteur nucléaire pour produire de I'énergie en continu.

Le bon fonctionnement d’un réacteur nucléaire consiste donc a garder constante la
quantité de neutrons libres en assurant un équilibre entre le nombre de neutrons créés et le
nombre neutrons absorbés a chaque instant. Cet équilibre est décrit par la quantité notée kes.
En condition de fonctionnement normal, sa valeur doit étre égale a 1. Au-dela de 1, la
population neutronique et I'énergie dégagée augmente. Le réacteur est alors sur-critique.
En-dessous de 1, le réacteur est sous-critique.

I.1.ii Le photon

Le photon est la particule associée aux ondes électromagnétiques. Historiquement,
son concept fut développé par Einstein entre 1905 et 1917 afin d’expliquer certaines
observations expérimentales qui étaient jusqu’alors incomprises avec les modéles purement
ondulatoires appliqués a I'époque. Le photon est une particule sans masse se déplagant a la
vitesse de la lumiére dans le vide'. Malgré I'absence de masse, cette particule emporte avec
elle une énergie qui est définie par sa longueur d’'onde A ou sa fréquence v ainsi que par la
constante de Planck h?.

On peut distinguer au moins quatre catégories de photons :

- Les photons 7y qui sont créés lors de la désexcitation des noyaux atomiques.
L’énergie de ces photons varie en général du keV? jusqu’a la dizaine de MeV.

- Les photons X qui sont émis lors de la relaxation du cortége électronique d’un
atome. Leurs énergies varient de quelques eV jusqu’a une centaine de keV.

- Les photons de Brehmsstrahlung qui sont produits par les particules chargées
légéres (électron et positon) lors de leurs interactions avec un champ magnétique
(notamment celui d’'un atome). L’énergie de ces photons dépend de celle des
particules chargées. Certains accélérateurs de particules tels que linstallation
SAPHIR[2] au CEA Saclay permettent de créer des photons de Brehmsstrahlung
de plusieurs dizaines de MeV.

- Les photons d’annihilation presque toujours créés par paire lors de I'annihilation
d’'un positon avec un électron. Ces photons ont une énergie de 511 keV
correspondant a I'énergie de masse au repos d’un électron.

Toutes ces notions seront expliquées plus en détail dans la suite du document,
notamment dans le chapitre 3.

Dans un réacteur nucléaire, tous ces types de photons sont présents. Cependant, la
majorité de I'énergie photonique est emportée par les photons 7. Les photons, tout comme
les neutrons, sont des particules neutres. lls subissent cependant des interactions de

'c¢=3.10ms™
h=6.626.10"*J.s™"
* Pour rappel, 1eV=1 6.10"J



5

longues portées. lls peuvent tout de méme parcourir de longues distances et déposer leurs
énergies loin de leurs sources d’émission. Bien que le pilotage des réacteurs nucléaires soit
presque uniquement basé sur la population neutronique, certaines problématiques propres a
la sUreté nucléaire nécessite une étude rigoureuse des trajectoires empruntées par les
photons depuis leurs créations jusqu’a leurs absorptions.

l.1.iii L’électron

Dans la nature, I'électron est principalement présent dans la matiére sous sa forme
lice. C’est-a-dire qu’il gravite autour du noyau atomique dans ce que 'on nomme le cortége
électronique de l'atome. Cependant, on trouve également a I'état naturel de nombreux
électrons libres dans la matiére. C'est notamment le cas des métaux dans lesquels le
mouvement continu des électrons assure la cohésion des atomes les uns avec les autres
ainsi que la conduction de I'électricité. Les électrons peuvent également étre libérés en
acquérant suffisamment d’énergie. C'est notamment le cas lorsqu'un photon entre en
collision avec un électron lié et lui transmet toute ou une partie de son énergie. Dans un
réacteur nucléaire, la présence permanente de photon, conduit a la production et a la
présence permanente de nombreux électrons libres.

Contrairement aux particules neutres décrites précédemment, les électrons libres
subissent en permanence les forces de longue portée créées par les champs coulombiens
des atomes environnants. Entre le moment de leurs expulsions d’'un cortége électronique
jusqu’a la perte totale de leurs énergies cinétiques, les électrons parcourent donc de trés
faibles distances en comparaison des neutrons et des photons. C’est pourquoi en général,
on considére que les électrons ne se transportent pas et disparaissent a I'endroit méme ou
ils ont été générés®. La maitrise des conditions de fonctionnement d’un réacteur ne nécessite
donc pas de simuler leurs trajets.

I.1.iv  Autres particules

D’autres particules chargées sont produites dans les réacteurs nucléaires : protons,
deutons, particules o, ions lourds, ... Comme les électrons, ces particules subissent en
permanence les effets du champ électromagnétique des atomes. Etant plus lourdes que les
électrons, a énergies cinétiques égales, elles acquiérent une vitesse beaucoup plus faible
que ceux-ci. La distance qu’elles parcourent avant leur arrét est donc encore plus faible que
celle des électrons. Par conséquent, comme pour les électrons il n’est pas utile de simuler le
transport de ces particules pour connaitre I'état d’'un réacteur en fonctionnement.

Cependant, sur le long terme, c’est-a-dire le temps d’un cycle de chargement d’un
réacteur nucléaire’, certaines de ces particules peuvent entrer en compte dans les
problématiques de slreté. C'est notamment le cas des particules o. Celles qui ont réussi a
pénétrer dans la gaine des crayons combustibles altérent ses propriétés mécaniques. Pour
pouvoir estimer cet effet, il faut donc connaitre le nombre de particules o transportées du
combustible vers la gaine.

Les ions lourds induisent plusieurs effets non liés a leurs transports. En effet une
partie des ions lourds® produits dans un réacteur est radioactive. Cela signifie qu'ils peuvent
se désintégrer spontanément en se transformant en un autre noyau. Le temps de vie moyen
avant désintégration dépend du noyau et peut varier entre quelques ms et plusieurs années.
Cette transmutation s’accompagne principalement de rayonnements J3 (électron) et y. La

* C’est-a-dire au lieu de collision entre un photon et un atome
® Environ 3 ans

€ On utilise ici abusivement le terme d’ion lourd bien que ceux-Ci récupérent tres vite la totalité
de leurs cortéges électroniques dans le réacteur



somme des énergies émises lors de la désintégration de I'ensemble des ions lourds n’est
pas négligeable vis-a-vis de I'énergie totale émise dans un réacteur nucléaire. De plus,
lorsque le réacteur est a l'arrét, cette énergie devient la seule produite. Elle représente ce
gue I'on nomme la puissance résiduelle.

Un second effet qui est lié aux ions lourds se répercute sur le transport des neutrons.
En effet, la génération d’ions lourds modifie la composition des matériaux d’un réacteur
nucléaire. Par conséquent, le rapport entre la part des neutrons entrainant une fission et
celle qui est capturée varie dans le temps au fur et a mesure de I'apparition de nouveaux
ions lourds. Cela impacte directement la valeur du ke qui diminue avec le temps. En réalité,
des mécanismes propres au pilotage des réacteurs nucléaires permettent de contrebalancer
cette perte de réactivité afin de maintenir le réacteur dans un état critique.

.2 Les sections efficaces

Les interactions particules-matiéres ne peuvent pas étre traitées de maniére
déterministe. Cela signifie que I'on ne peut pas prévoir un état final a partir d’'un état initial
donné. Par exemple, lorsqu’un neutron d’énergie cinétique E entre en collision avec un
noyau d'**°U, on ne sait pas si la réaction résultante sera une absorption ou une fission. Par
contre, pour une quantité suffisamment grande de neutrons entrant en collision avec un
noyau d’?**U, nous connaissons la fréquence moyenne d’occurrence de chaque réaction.
Ces fréquences sont les probabilités d’interaction. Les sections efficaces sont des outils
permettant de quantifier ces probabilités.

Pour introduire la notion de section efficace, nous considérons en premier lieu un flux
monocinétique de particules que I'on note ® en cm™.s™. Celui-ci est dirigé vers une surface
d’épaisseur 1 atome de densité N en atome.cm™. Le nombre de réaction T en cm™?.s™ peut
s’écrire :

T= NO-[OI ¢

owt est la section efficace microscopique totale et correspond au nombre
d’événements observés sur le nombre total’ d’événements potentiels. Elle est le plus
souvent exprimée en barn (noté b), soit 102 cm? Cette quantité correspond & l'ordre de
grandeur de la section géométrique d’un noyau atomique (quelques fm?). Les valeurs prises
par les sections efficaces peuvent cependant varier de quelques milllibarns a plusieurs
centaines de milliers de barns en fonction du noyau, de I'énergie de la particule incidente et
du type de réaction considéré. Cela correspond donc a des surfaces dont la taille est trés
supérieure a la section géométrique d’'un noyau atomique.

En généralisant cette notion a des volumes M composés de plusieurs noyaux
différents, on définit la section efficace macroscopique X exprimée en cm™.

2= Z N.o,

N; et oyt correspondent a la concentration et a la section efficace du noyau i. On peut
remarquer que L=7/ a la dimension d’une longueur. Elle correspond au libre parcours
moyen de la particule incidente dans le milieu M avant collision (la distance moyenne
parcourue entre 2 collisions).

Il existe une multitude d’interactions possibles entre un neutron et un noyau. Nous en
avons introduites certaines comme la fission dans le paragraphe précédent. Chaque
interaction posséde sa propre section efficace. La section efficace totale décrite

" Cela signifie que toutes les particules incidentes ont interagi avec les noyaux cibles



précédemment est la somme des sections efficaces partielles de chaque interaction
nucléaire.

O-tot = Z O-i
i

Les sections efficaces varient en fonction de I'énergie cinétique des particules
incidentes. Dans la littérature, elles sont donc en général tabulées en fonction de cette
énergie cinétique. Elles sont ainsi représentées ainsi sous la forme de courbes o=f(E;) avec
E;I'énergie de la particule incidente.

Dans le cas des interactions des neutrons avec la matiére, nous distinguons 4
domaines énergétiques distincts dans la courbe représentative de la section efficace. Les
bornes énergétiques de chacun de ces domaines dépendent du noyau considéré. On
distingue :

- Le domaine thermique (Ei<1eV) dans lequel la section efficace évolue
proportionnellement & E;"?,

- Le domaine des résonances résolues (jusqu’a quelques centaines de keV pour le
*Fe, jusqu’a seulement quelques dizaines de keV pour I'’’*U) dans lequel la valeur
de la section efficace présente des pics (c’est-a-dire des variations brusques)
appelés résonance,

- Le domaine non résolu (allant jusqu’a quelques centaines de keV pour ***U) dans
lequel les résonances sont toujours présentes mais trop peu espacées pour
pouvoir étre identifiées individuellement,

- Le domaine du continuum dans lequel les résonances sont si peu espacées
qu’elles se recouvrent mutuellement et s’annihilent (certains phénoménes non
résonants sont également présents a partir de ces énergies).

Nous pouvons voir ces quatre domaines sur la section efficace totale du **Fe tracée
sur la Figure I-1.

Incident neutron data) JEFF-3.1.1/Fe56 ] MT=1 : (n total) / Cross section

40+

I
T T T T
55 1E4 SE-4 0,001 0005 00t 0,05 0l 05 1 5 10 50 100

Cross-section (b)

Incident energy (MeV)

Figure I-1 Section efficace totale du *°Fe

Les sections efficaces peuvent également prendre en compte d’autres paramétres en
plus de I'énergie du neutron incident. Par exemple, certaines interactions produisent des
particules secondaires. L’angle entre le neutron incident et la particule émise ainsi que
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I'énergie de la particule émise sont également des paramétres pouvant étre pris en compte
dans la représentation des sections efficaces.

Toutes les valeurs prises par les sections efficaces en fonction de I'énergie cinétique
du neutron, du noyau et du type de réaction sont disponibles dans ce que I'on appelle les
bibliothéques de données nucléaires®. Une partie des sections efficaces sont tabulées. Dans
ce cas, elles sont dites ponctuelles car elles donnent les valeurs exactes de la section
efficace en différents points d’énergie neutronique E, données. Les phénoménes résonants
sont également paramétrisés. En effet, certaines quantités propres aux résonances (hauteur,
largeur @ mi-hauteur) dépendent bien évidemment du noyau mais également de paramétres
qui lui sont extérieurs tels que la température du milieu. Il n’est donc pas possible de tabuler
rigoureusement les valeurs prises par la section efficace au niveau des résonances. Les
bibliothéques ne contiennent donc que les parameétres de résonance propres aux noyaux qui
permettent ensuite de reconstruire la section efficace dans le domaine des résonances en
fonction des parameétres extérieurs propres au probleme considéré. Les trois principales
bibliothéques existantes sont :

- JEFF[3] qui est développée conjointement entre les différents pays de I'Union
Européenne,

- JENDLI4] qui est développée au Japon,
- ENDF/B[5] qui est développée aux Etats-Unis.

La Chine et la Russie développent elles aussi leurs propres bibliothéques de données
nucléaires qui s’appellent CENDL et BROND. Cependant, a I'heure actuelle, la quantité
d’information disponible dans ces 2 bibliothéques reste trés inférieure a celle contenue dans
les bibliothéques de référence.

Ces bibliothéques ne contiennent pas que les sections efficaces neutroniques. On y
trouve également les spectres d’émission des particules secondaires produites lors des
réactions nucléaires (dont les productions photoniques). Elles contiennent également les
données liées a la radioactivité des noyaux. Les sections efficaces d’interaction des photons
avec la matiére qui sont elles-mémes tirées d’'une bibliothéeque nommée EPDL97[23] sont
également présentes. Nous reviendrons sur la bibliotheque EPDL97 dans le chapitre 3.

.3 Simulation du transport de particules neutres

1.3.i L’équation du transport des particules neutres

Dans la premiére section de ce chapitre, nous avons vu que parmi les nombreuses
particules produites dans un réacteur nucléaire, seul le transport des neutrons et des
photons influait sur ses paramétres de fonctionnement. Ces deux particules sont des
particules neutres et obéissent a la méme loi de transport. Dans cette sous-partie, nous
traiterons uniquement I'équation du transport liée aux neutrons mais la plupart des
remarques qui seront faites s’appliqueront tout aussi bien au transport des photons.

Afin de décrire le transport des neutrons, on utilise communément une quantité
appelée flux neutronique. Elle est obtenue a partir du produit de la densité de neutrons n et
de leurs vitesses v :

¢(F,v,§2,t) = v.n(?,v,fl,t)

Cette quantité, multipliée par les sections efficaces macroscopiques correspond aux
taux de réactions, c’est-a-dire au nombre d’occurrence d’une réaction par unité de volume et

® Ces bibliothéques contiennent beaucoup d’autres informations notamment sur les spectres
en angle-énergie des particules émises durant les réactions nucléaires
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par unité de temps. Par exemple, pour la réaction i dont la section efficace macroscopique
partielle est %, le taux de réaction prendra pour expression :

7. =2, - ¢(F,v, Q1)

Le flux neutron varie en fonction du temps t, de I’énergie9 v, de la direction Q et de la
position dans I'espace r. Ses variations selon ces 4 paramétres obéissent a I'équation du
transport qui est aussi appelée équation de Boltzmann. Sous sa forme intégro-différentielle’®,
'équation de Boltzmann prend pour expression :

10 (. =
——(b(r,v,Q,t):
v ot
- div[ﬁ : (D(F,v, Q,z‘)]
=%, (7. 0.1) o7 v, Q)
[ dO[7x (7,(00,0) - (1, D),0)- o7, v, Q1)
+ (7, v, Q)

Cette équation qui néglige les termes d’interactions neutron-neutron se compose de 5
termes :

- Le premier terme, dit de bilan neutronique, est presque toujours négligé car le flux
neutronique varie trés lentement avec le temps. Il est ainsi considéré comme
stationnaire sauf pour étudier des problemes particuliers tels que la cinétique
neutronique.

- Le second terme dit de fuite traduit le bilan entrée/sortie des neutrons dans un
volume élémentaire dr® durant un intervalle de temps dt.

- Le troisieme terme dit de disparition par choc correspond aux disparitions des
neutrons par choc avec les noyaux du milieu environnant. Ces chocs peuvent
conduire a un changement d’état du neutron (nouvelle énergie, direction) ou a son
absorption, donc sa disparition compléte.

- Le quatrieme terme dit d’apparition par choc traduit les neutrons qui par collision
vont passer d’'un état (r,v’,Q’,t) a I'état (r,v,Q,t).

- Le dernier terme traduit les sources de neutron. Dans un réacteur, la principale
source de neutron provient de la fission des actinides.

On admet que les sections efficaces macroscopiques ne dépendent pas de la
direction du neutron incident et qu’elles varient trés lentement avec le temps (cette variation
n‘est cependant pas négligeable a I'échelle de la durée d’un cycle nucléaire car les
compositions des matériaux évoluent comme nous l'avons déja dit dans le paragraphe
I.1.iv). Ainsi, la section efficace macroscopique totale peut se réécrire :

2, (P, Q0 =2,(F,v)

La section de diffusion ne dépend que de I'angle de diffusion entre le neutron incident
et le neutron diffusé. Ainsi, elle devient :

® Aux corrections relativistes prés, la variable énergie est équivalente a la variable vitesse via
la relation E=1/2mv?

10 Intégrale par rapport aux variables v et Q différentielle par rapportar et t



10

> (F.00,Q) > 0,Q),)= 5, (F,v > v, 1)
ou u est le cosinus de I'angle de diffusion.

Pour les photons, le terme de source est différent. Il est estimé a partir des taux de
réactions neutroniques. Par conséquent, I'’équation du transport des photons ne peut pas
étre résolue sans résoudre préalablement I'équation du transport neutronique.

I.3.ii Résolution déterministe de I’équation du transport

L’équation de Boltzmann sous sa forme générale ne posséde pas de solution
analytique. Pour la résoudre, Il est donc nécessaire d’appliquer des méthodes de résolutions
numériques. La résolution dite déterministe impose donc une discrétisation de toutes les
variables du flux:

- Discrétisation en espace
- Discrétisation en énergie
- Discrétisation en angle

- Discrétisation en temps
I.3.ii.a Méthodes de résolution et discrétisation des variables spatiales r et Q

Il existe plusieurs méthodes de résolution de I'équation de Boltzmann qui nécessitent
chacune une discrétisation particuliére des variables spatiales. Elles possédent toutes leurs
avantages et leurs inconvénients.

La méthode P; est I'une des plus simples a appréhender'’. Elle est également celle
faisant appel aux hypothéses simplificatrices les plus fortes. Elle consiste a calculer les
probabilités de premiére collision dans un volume i d’'un neutron créé dans un volume j puis
d’en déduire par un calcul itératif le flux neutronique dans chaque volume élémentaire. La
variable angulaire n’est en général pas traitée via cette méthode car cela peut causer en
termes informatiques une surcharge de la mémoire vive nécessaire pour le calcul. Un terme
de correction de transport est généralement introduit afin de prendre en compte de maniére
approximative les effets angulaires. La probabilité de premiére collision dans un volume j
d’'un neutron d’énergie E créé dans un volume j est déduite d’'une forme intégrée en espace
de I'’équation de Boltzmann. Elle prend pour expression :

-7(E)
PEy=—L[ d*[ d¥r&—
Vj (1) () 4R

7(E) = EZ(F —5'Q, E)ds'

T est la longueur optique et traduit I'atténuation du flux neutronique sur une distance

Souvent, afin de simplifier la résolution de I'équation de Boltzmann a l'aide de la
méthode Pj, la géométrie du probléme est modifiée. La géométrie totale est divisée en
cellules carrées qui sont elles-mémes cylindrisées. Par exemple, dans un cceur constitué
d'un réseau de crayons combustibles, chaque cellule contient un crayon et l'eau qui
I'entoure. La cylindrisation de cette cellule est représentée sur la Figure I-2. Nous pouvons

" Sa mise en application reste cependant complexe
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voir que seule la partie modératrice a été modifiée. Notons qu’il existe plusieurs formalismes
pour estimer le rayon externe de la cellule cylindrisée.

Combustible

Figure I-2 Cylindrisation des cellules combustibles pour le calcul P;

La méthode des ordonnées discrétes (S,, différences finies, ...) consiste a simplifier
le terme d’apparition par choc de I'équation intégro-différentielle de Boltzmann. Pour cela, la
section efficace de transfert par diffusion et le flux sont discrétisés en angle par projection
sur I'espace des polynédmes de Legendre dans un calcul en deux dimensions ou sur les
harmoniques sphériques pour un calcul en 3 dimensions. Ainsi, en sous-entendant la
variable énergie, le flux neutronique devient :

O 1) = 3 6, (F)P, (10)
n=0

Contrairement & la méthode Pj, I'anisotropie du choc est cette fois-ci bien prise en
compte. Cependant, il est indispensable d’effectuer une discrétisation de la géométrie du
probléme selon un découpage spatial cartésien constitué de mailles parallélépipédiques
toutes identiques entre elles. Par conséquent, lorsque le calcul est effectué sur une
géométrie contenant des cylindres ou toute autre surface courbe (cC’'est a dire toute
géométrie contenant des crayons combustibles), les volumes élémentaires de calcul ne
peuvent pas correspondre aux volumes réels. Par conséquent, la concentration des
éléments dans chaque maille de calcul doit étre homogénéisée entre tous les volumes
« réels » qui la composent de sorte que la quantité de matiére totale soit conservée.

La derniére méthode dite des caractéristiques consiste a calculer le flux moyen
intégré sur une droite de « tracking » appelée caractéristique. Cette méthode prend en
compte les effets angulaires sur le calcul du transport sans imposer un découpage spatial
particulier. Aussi fin soit-il, le découpage spatial utilisé peut trés bien conserver les interfaces
« réelles » entre les différents matériaux du probléme. Aucune homogénéisation n’est donc
obligatoire contrairement a la méthode des ordonnées discréetes. Cette derniére méthode a
été retenue en tant que référence par le CEA pour les calculs déterministes de réacteur
nucléaire de type REP. Le découpage spatial utilisé, notamment dans la partie combustible,
a été optimisé afin de réduire les biais de calcul.

Les détails des méthodes de résolution P; et S, sont trés bien décrits dans la
référence [1]. Le principe de la résolution MOC est expliqué en détail dans le chapitre 2 de la
thése soutenue par Romain Le Tellier [6].
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I.3.ii.b  Discrétisation en énergie : le phénoméne d’autoprotection

La résolution déterministe de I'équation du transport nécessite de discrétiser la
variable énergie. Le flux neutronique est donc calculé dans différents groupes d’énergie. |l
est donc nécessaire d’utiliser des sections efficaces multi-groupes obtenues a partir des
bibliothéques standard. Dans chaque groupe, la section efficace est moyennée en énergie.

Pour des raisons de temps de calcul, les maillages usuels utilisés ne sont pas
suffisamment fins pour reproduire rigoureusement la forme de la section efficace dans le
domaine énergétique des résonances. Ainsi, certains groupes d’énergie peuvent contenir
une ou plusieurs résonances. La section efficace moyenne dans ces groupes est donc trés
élevée. Par conséquent, avec cette section moyennée, le flux neutronique calculé dans ce
groupe sera trés atténué et les taux de réactions calculés ne correspondront pas a la réalité
physique du probléme. Plus la hauteur de la résonance est élevée et plus cette dépréciation
du flux sera importante, d’ou le qualificatif d’autoprotection des résonances. Ce phénomene
doit étre pris en compte lors de la production des sections efficaces multigroupes.

Pour cela, elle est calculée en utilisant un flux de pondération :
00, (B)- 0 EYIE

[ 97, E)dE

4

Ce flux de pondération dépend trés fortement de la géométrie du probléme
considéré. Il n'est donc pas possible de posséder une bibliothéque de sections efficaces
multigroupes tabulées qui soit adaptée a n'importe quel probléme de transport neutronique.
Le traitement de I'autoprotection par les codes déterministes et notamment le calcul de ce
flux de pondération est tres bien expliqué dans la référence [7].

o

o;,(r)=

I.3.ii.c  Discrétisation de la variable temporelle : résolution de I'équation de Bateman

Dans un réacteur nucléaire, la composition des matériaux évolue avec le temps. Les
réactions nucléaires et la radioactivité changent les concentrations isotopiques de chaque
noyau. Par conséquent, dans I'équation de Boltzmann, sur des échelles de temps de
quelques jours, il n’est plus possible de considérer que les sections efficaces sont
indépendantes du temps. Le flux lui-méme n’est donc pas indépendant du temps méme si sa
variation reste négligeable.

Ainsi, pour résoudre I'équation de Boltzmann en prenant en compte la variable
temporelle, nous résolvons I'équation d’évolution aussi appelée équation de Bateman. Celle-
ci dépend aussi bien des taux de réactions que des constantes de désintégration
radioactives :

dN (¢

aN{Y) _ B+ Y C;N,(t)—C,N,(t)

- B;est le terme d’apparition par fission et vaut N:.or.@.Ys ou Ny est la concentration
en noyau fissile, of la section de fission, ¢ est le flux neutronique et Yj; le rendement
indépendant de fission du noyau i.

- Cj est le terme d’'apparition du noyau i par la désintégration radioactive ou une
réaction nucléaire sur le noyau j. Ce terme vaut 4;+g;¢. 4; est la constante de
désintegration radioactive du noyau j vers le noyau i. g est la section efficace de la
réaction neutronique sur le noyau j qui conduira a la formation du noyau i
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- C; est le terme de disparition du noyau i par désintégration radioactive ou par
réaction nucléaire. Ce terme vaut A+o¢. A est la constante de désintégration
radioactive du noyau i. c; est la section efficace d’absorption du noyau i.

On obtient donc un systéme d’équations interdépendantes régissant I'évolution de
chaque noyau composant les matériaux. La solution de ce systéme est la concentration de
chaque noyau en fonction du temps. Il est possible de résoudre analytiquement ce systéme
en projetant les solutions sur une base d’exponentielle décroissante ou de le résoudre
numériquement par une méthode du type Runge-Kutta.

Le probléme de la résolution temporelle de I'équation de Boltzmann est donc
découplé. D’un coté, les flux neutroniques sont calculés en tout point afin de définir les taux
de réactions sans tenir compte de la variable temporelle. Ensuite, a partir de ces taux de
réactions, I'équation de Bateman est résolue sur un certains pas de temps. Cela permet de
connaitre les nouvelles concentrations isotope par isotope dans les matériaux. Le processus
recommence ensuite en recalculant le flux et les taux neutroniques en prenant en compte les
nouvelles concentrations calculées.

La résolution de I'équation de Bateman permet de reconstruire le spectre de photon y
retardé émis a chaque instant par les noyaux radioactifs :

Sr(Eyat) = Zﬂ’lNl(t)Sl(Ey)

AiNi(t) est I'activité de l'isotope et Si(E,) est le spectre d’émission vy par désintégration
radioactive du noyau i.

I.3.iii Résolution Monte Carlo de I’équation de transport

La méthode dite Monte Carlo ne résout pas I'équation de Boltzmann a proprement
parlé. Elle consiste a simuler un trés grand nombre d’histoires neutroniques. Une histoire est
un parcours emprunté par un neutron depuis sa création jusqu’a sa disparition. Chaque
histoire neutronique est obtenue en effectuant des tirages aléatoires sur les lois de
probabilités régissant les chocs (choix de l'interaction, perte d’énergie par diffusion, angle de
diffusion, ...) et le transport (distance parcourue entre deux chocs) des neutrons. Les lois de
probabilités sont obtenues a partir des bibliothéques ponctuelles standards. Pour une
explication détaillée des caractéristiques d’un calcul Monte Carlo, le lecteur pourra faire
appel a la référence [8].

On peut retenir qu’un calcul Monte Carlo estime une quantité u (en général un taux
de réaction ou un Kef) en la moyennant sur toutes les histoires simulées. Nous obtenons
ainsi une valeur moyenne notée u , a laquelle nous pouvons associer un écart-type o . Si
une infinité d’histoires sont simulées I'écart-type tend vers 0 et u doit tendre vers la valeur
réelle de la quantité u. Dans la réalité, il n’est évidemment pas possible de simuler une
infinité d’histoires. Le théoréme de la limite centrale permet cependant de définir les
intervalles de confiance sur la valeur moyenne calculée lorsque le nombre d’histoires est
suffisamment important. Ainsi, il y a 68% de chance que ue[u —o,u + 0] et 95% de chance

que uelu—20,u+20].

Pour réduire la taille de lintervalle de confiance et donc obtenir une meilleure
précision sur les résultats du calcul, la premiére solution consiste a augmenter le nombre

d’histoires simulées. L’écart-type varie proportionnellement a I/W ou N est le nombre
d’histoires simulées. Il faut donc multiplier le nombre d’histoires par 4 (ce qui revient a
multiplier le temps de calcul par 4 également) pour que I'écart-type (et la taille de I'intervalle
de confiance) soit divisé par deux. Pour éviter cette augmentation en t* du temps de calcul, il
existe également des méthodes de biaisage permettant d’améliorer la convergence sans
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pour autant augmenter le nombre d’histoires simulées. Ces méthodes consistent souvent a
privilégier certains événements neutroniques particuliers (par exemple la diffusion d'un
neutron dans une direction particuliére) qui contribuent au calcul du parameétre considéré. Un
poids doit étre attribué aux évenements biaisés afin de conserver les valeurs réelles du
probléme.

Contrairement aux calculs déterministes, le calcul Monte Carlo ne nécessite ni
découpage spatial, ni maillage énergétique multigroupe. Le calcul Monte Carlo fait donc
appel a beaucoup moins d’approximations qu’un calcul déterministe. C’est pourquoi les
calculs Monte Carlo font souvent office de calcul de référence pour valider les méthodes de
calcul déterministes.

Cependant, les codes Monte Carlo ont tout de méme des limites. Les temps de calcul
sont souvent beaucoup plus longs que les calculs déterministes. De plus, ils ne sont pas
encore adaptés pour traiter la variable temporelle. En effet, il faut effectuer autant de calculs
Monte Carlo que de pas de temps. La propagation des incertitudes sur les calculs du flux
neutronique et des taux de réactions d’'un calcul a l'autre est trés complexe a mettre en
place. Les calculs Monte Carlo de références sont donc des calculs de type to méme si de
grands progres ont été effectués ces derniéres années pour traiter le probleme cinétique et
de burn-up.

I.3.iv Codes de résolution du transport

Il existe différents codes de résolution de I'équation du transport neutronique. On peut
en dresser une liste non-exhaustive :

- APOLLOZ2 [9][10] est un code déterministe francais dont le développement est
réalisé au CEA. Ce code est financé dans le cadre d’un accord tripartite entre le
CEA, AREVA et EDF. Il permet de résoudre I'équation de Boltzmann pour les
neutrons et les photons sur des problémes en deux dimensions. Ce code est
particulierement optimisé pour les calculs liés au réacteur de type REL. Un schéma
de calcul a été étudié afin de minimiser les biais liés aux approximations tout en
conservant des temps de calcul raisonnables. Ce schéma nommé SHEM-MOC[14]
a simple ou double niveau préconise entre autres ['utilisation d’'une bibliothéque
multigroupe condensée sur un maillage nommé SHEM contenant 281 groupes.
Cette bibliothéque doit bien évidemment étre autoprotégée. Ce maillage
énergétique a été optimisé pour les calculs dans les cceurs de types REL[15]. |l
traite notamment les deux premiéres résonances de ”**U de maniére fine. Nous
reviendrons sur le schéma de calcul SHEM-MOC dans le chapitre 8 de ce
document. APOLLO2 permet également d’effectuer des calculs d’évolutions
simplifiés en ne prenant en compte qu'un nombre restreint (mais essentiel) de
produits de fission.

- MCNP/MCNPX est un code Monte Carlo américain en 3 dimensions permettant de
simuler le transport de particules : neutron, photon, électron et positon mais aussi
les particules chargées plus lourdes. A I'heure actuelle, il est 'un des codes de
référence internationale du transport de particule.

- TRIPOLI4 [11][12] est un code Monte Carlo en 3 dimensions développé au CEA
dont le développement est financé comme pour APOLLOZ2 dans le cadre d’un
accord ftripartite entre le CEA, AREVA et EDF. Ce code peut simuler le transport de
4 types de particules : les neutrons, les photons, les électrons et les positons. I
tend a étre de plus en plus utilisé au sein du CEA et dans un cadre industriel.

- Le formulaire DARWIN-PEPIN [13] qui est développé au CEA couple le code
APOLLO2 avec le code dévolution PEPIN2 afin de résoudre I'équation de
Bateman dans une géométrie particuliére. Contrairement a ['utilisation du code
APOLLO2 seul, ce formulaire permet de suivre I'évolution de tous les noyaux
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(notamment les produits de fission) en résolvant les équations de Bateman de
maniere analytique ou numérique. Ce formulaire est trés utilisé pour les calculs de
puissance résiduelle.

- TRIPOLI4D est une version du code TRIPOLI4 permettant d’effectuer des calculs
Monte Carlo en évolution. Ce code a été mis a disposition trés récemment et est
actuellement dans une phase de qualification dans les laboratoires du CEA.

Il existe de nombreux autres codes déterministes comme Monte Carlo permettant de
simuler le transport des particules.

.4 Quelgques notions sur le transport des électrons

Il peut arriver dans certains cas que le calcul de certaines quantités soit sensible au
transport électronique. Dans ce cas précis, le transport des électrons doit étre simulé.

L’équation du transport électronique est beaucoup plus complexe que pour les
particules neutres car les électrons subissent en permanence des interactions de longues
portées. Leur trajectoire n’est donc pas rectiligne entre deux chocs successifs. L'électron
subit donc des interactions continues et discrétes. Le nombre de chocs subis par les
électrons depuis leurs éjections de leurs cortéges électroniques jusqu’a leurs arréts est de
I'ordre de plusieurs dizaines de milliers alors que les neutrons et les photons sont stoppés au
bout de seulement quelques dizaines de collisions. Par conséquent, il est impossible
d’effectuer un calcul prenant en compte le transport électronique collision par collision car
cela prendrait un temps beaucoup trop long.

Afin de pouvoir tout de méme simuler le transport électronique sur des échelles de
temps raisonnables, les codes Monte Carlo utilisent le formalisme de diffusion multiple.
Celui-ci s’appuie sur la théorie des histoires condensées développées par Lewis. Elle permet
de condenser un grand nombre d’événements, dont chacun a individuellement trés peu
d’influence sur la vie de l'électron, en un seul qui est représentatif de I'ensemble des
interactions subies. Plusieurs formalismes sont possibles et sont détaillés dans la référence
[15].

Malgré cette approximation, le calcul du transport des électrons reste tout de méme
tres lourd et nécessite beaucoup plus de temps de calcul que lors du transport des neutrons
et des photons. Nous en reparlerons dans le chapitre 7.
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Chapitre Il  Vieillissement des matériaux spécifiques des
réacteurs nucléaires

Dans le chapitre précédent, nous avons vu qu’un réacteur nucléaire en
fonctionnement génére en permanence un trés grand nombre de particules dont les deux
plus importantes d’un point de vue transport sont les neutrons et les photons. Les énergies
transportées par celles-ci varient entre quelques meV et plus d’'une dizaine de MeV. Dans un
réacteur nucléaire en fonctionnement, les différents matériaux subissent donc une irradiation
continue. Celle-ci peut induire une augmentation de leurs températures et modifier leurs
propriétés mécaniques et physiques intrinséques. On parle ainsi d’échauffement nucléaire et
de vieillissement voir méme d’endommagement des matériaux sous irradiation. La maitrise
et I'estimation de cet endommagement est un paramétre essentiel pour garantir la sOreté
d'un réacteur. La cuve en acier étant un élément irremplagable dont la bonne condition
permet de garantir la durée de vie d’'un réacteur nucléaire, son endommagement sous
irradiation est soumis a une attention particuliére.

A I'échelle microscopique, 'endommagement des matériaux est presque uniquement
dd aux interactions des neutrons de hautes énergies (E, > 0.5 MeV) avec la matiere. Ainsi,
plus le niveau de flux neutronique rapide dans un matériau est élevé, plus les processus de
vieillissement sont importants et rapides. Pour augmenter la durée de vie des réacteurs de
3°™® génération, on cherche donc a diminuer la fluence de neutron rapide (le débit de
neutron rapide) atteignant la cuve.

Dans ce chapitre, nous établissons une liste non exhaustive des différents effets
mécaniques liés au vieillissement des matériaux en rappelant leurs origines
cristallographiques. La plupart des effets décrits sont expliqués plus en détail dans la
référence [16].

1.1 Approche microscopique du vieillissement des matériaux sous
irradiation

Il.1.i Rappel de cristallographie

Les matériaux utilisés dans les réacteurs nucléaires ont une structure cristalline. Cela
signifie qu’a I'échelle microscopique les atomes sont tous positionnés les uns par rapport aux
autres en obéissant a une loi géométrique précise. Celle-ci dépend d’'une structure
élémentaire appelée maille cristalline qui est constituée de quelques atomes agencés dans
'espace de maniere précise. Cette maille est reproduite le long de plusieurs directions
particulieres qui dépendent de sa forme. Une maille cristalline élémentaire peut trés bien étre
constituée de plusieurs atomes différents. C’est ce que I'on observe notamment dans les
alliages.

Un cristal n’est jamais parfait. | contient des défauts. Par exemple, a I'échelle
mésoscopique (la dimension exacte peut varier de plusieurs ordres de grandeurs selon les
cas), des grains cristallins apparaissent. Dans chacun de ces grains, 'agencement des
atomes correspond a la structure cristalline. Cependant, I'orientation des mailles cristallines
est différente dans chaque grain. Les directions le long desquelles celles-ci sont reproduites
ne sont pas les mémes. La zone limite entre chaque grain est appelée joint de grain. Dans
cette région, 'agencement des atomes ne suit aucune loi cristalline particuliere.

On peut classer les défauts cristallins en plusieurs catégories. On en cite deux :
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- Les défauts électroniques qui sont créés par l'insertion d’'un élément étranger dont
le nombre d’électrons de valence'? est différent de celui des atomes du cristal. Ce
défaut conduit a un excés d’électrons ou au contraire a la présence de trous
d’électrons. lls sont notamment observés dans les matériaux semi-conducteurs
dopés.

- Les défauts atomiques qui sont une perte partielle ou totale de la périodicité de la
structure cristalline. On peut distinguer les défauts ponctuels tels qu'un atome
manquant (lacune) ou en trop (noyau interstitiel) dans une maille élémentaire, et
les défauts plus complexes tels que les joints de grain décrits précédemment. Les
défauts atomiques sont ceux jouant le plus sur les propriétés mécaniques des
matériaux.

La densité et la nature des défauts atomiques ont de fortes conséquences sur les
propriétés macroscopiques (module d’Young, résistance, ...) d’'un matériau. Par exemple,
entre deux aciers de méme composition, celui dont la taille des grains sera la plus élevée
possédera la limite d’élasticité la plus faible. Lorsque la densité de défauts ponctuels devient

trop importante, ceux-ci ont tendance a se regrouper sur les défauts complexes déja
existants, voir méme a en former de nouveaux.

Il.1.ii Création de défauts ponctuels par irradiation

L’irradiation d’'un matériau a tendance a créer des défauts ponctuels. C’est pourquoi
nous nous y intéressons particulierement.

I.1.ii.a Notion de paire de Frenkel

Les paires de Frenkel sont caractéristiques des défauts ponctuels. Elles sont créées
lorsqu’'un atome est déplacé hors de sa position dans une structure cristalline. Ces paires
sont donc constituées de la combinaison de la lacune créée et du noyau interstitiel résultant.
L’énergie seuil de déplacement notée E, qui est donc I'énergie nécessaire a la création d’'une
paire de Frenkel est de I'ordre de quelques dizaines d’eV'?, soit une énergie trés inférieure a
'énergie cinétique des neutrons et des autres particules en mouvement dans un réacteur
nucléaire. La densité de paire de Frenkel dans un matériau (que I'on associe souvent a une
densité de lacunes) est un paramétre trés important pouvant fortement impacter les
propriétés physiques et mécaniques d’'un matériau.

II.1.ii.b Production de défauts ponctuels sous irradiation

Dans un réacteur nucléaire en fonctionnement, les matériaux sont soumis a un flux
constant de neutrons dont les énergies cinétiques peuvent étre supérieures de plus de 6
ordres de grandeurs (jusqu’a plus de 10 MeV) a I'énergie de création d’une paire de Frenkel.
Lorsqu’un neutron entre en collision avec un atome, I'énergie transférée a celui-ci est
largement suffisante pour qu’il soit alors éjecté de son site dans la maille cristalline. Une
paire de Frenkel est ainsi créée. Le défaut résultant est dit primaire et 'atome éjecté est le
pka (primary knocked-out atom).

Dans un premier temps, afin de simplifier la phénoménologie de la création de
défauts ponctuels sous irradiation, nous considérons que seule la diffusion élastique est
susceptible de créer des pka'. Le nombre de pka créés par unité de volume par un flux
monoénergétique peut alors s’estimer ainsi :

'2 Les électrons les moins liés du cortége électronique
'3 On retient en général la valeur moyenne de 25 eV

" Cette hypothése n’est pas si éloignée de la réalité
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G,=No,¢
Avec :
- G, le nombre de pka créés (cm?.s™)
- Nla densité atomique (cm™)
- oyrla section de diffusion neutronique élastique (cm?)
- ¢le flux neutronique (cm?s™)
L’énergie cinétique moyenne du pka juste aprés la collision s’écrira :
= 2m.m,
- (mom,)
Avec :
- E,I'énergie du neutron incident
- m¢et m,les masses du noyau et du neutron

L’énergie cinétique du pka est la plupart du temps trés supérieure a I'énergie seuil de
déplacement E,. Par exemple, pour un neutron de 1 MeV interagissant avec du fer, I'énergie
cinétique du pka sera d’environ 34 keV, soit de I'ordre de 1000E,. Aprés son éjection, le pka
entre en collision avec un nouvel atome du réseau cristallin et lui céde la moitié de son
énergie cinétique. Celui-ci sera donc lui-méme éjecté de son site cristallin. Le pka et le
nouvel atome éjecté vont de nouveau interagir et éjecter deux nouveaux atomes auxquels ils
cedent la moitié de leurs énergies cinétiques. Ce phénomeéne se reproduit ainsi de suite
multipliant le nombre d’atomes éjectés par 2 de génération en génération jusqu’'a ce que
I'énergie cinétique de tous les atomes déplacés devienne inférieure & E,. On assiste ainsi a
une cascade de déplacement. Celle-ci est représentée sur la Figure IlI-1.

Ju"'i \:Ii

E =T \ 0

NN
-

N\

E =T/ e tant que E; >2 Ey

E,=T/4

Figure II-1 Formation d’une cascade de déplacement a partir d’un pka d’énergie cinétique T

Le nombre d’atomes secondaires déplacés durant toute la cascade a partir d’'un pka
d’énergie cinétique initiale T peut s’estimer ainsi :
T
N,=6——
2E,

L’efficacité € permet de prendre en compte le fait qu’une partie de I'énergie transférée
est de nature non cinétique (excitation du cortége électronique, ionisation, ...) ainsi que les
phénoménes liés a la fin de la cascade de déplacement lorsque les énergies cinétiques des
atomes déplacés deviennent inférieures a E,.
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Il existe plusieurs modéles permettant d’estimer I'efficacité de transfert de I'énergie
cinétique. On retient le modéle de Lindhard[17] pour lequel ce facteur dépend de I'énergie
cinétique, de la masse et de la charge du pka ainsi que des noyaux du réseau et le modéle
simplifi€ NRT[18] qui recommande une valeur d’environ 0.80.

Finalement, en généralisant a toutes les interactions possibles et a un flux
neutronique polycinétique, on peut estimer le nombre moyen de déplacement par atome par
unité de temps ([dpa.s™']) sur toute la cascade de déplacement :

DPA= IE H(E)- (Z Oy (E)Lf"’“ P(E—>T/X)-N, (T)dTJdE

d

Avec :
- @(E) le flux neutronique,
- ox(E) la section efficace de la réaction X,

- P(E->T/X) la probabilité que lors de la réaction X, un neutron d’énergie E créé un
pka d’énergie T,

- Np(T) le nombre de déplacement induit par un pka d’énergie T.

On peut également définir une section de dpa et un facteur de dpa[19] :
Emax
G =20 (E) "™ P(E T/ X) N,(T)dT
X d

O-dpa

fdpa =

tot

Telles qu’elles sont définies, la section et le facteur dpa sont relatifs a un matériau
monoatomique. Elles ne prennent en compte ni les températures d’irradiation, ni les
cinétiques de recombinaisons des défauts. Sachant que la plupart des paires de Frenkel
créées sont quasi-instantanément recombinées, le dpa n’est pas une quantité physique
mesurable. Par conséquent, en valeur absolue, le dpa n’a pas de signification physique
particuliere. Cette quantité est avant tout utilisée « relativement » a un matériau. Elle permet
par exemple de comparer les dommages liés a lirradiation pour différents spectres de flux
neutronique[23].

II.1.ii.c Cinétique de recombinaison des défauts ponctuels
Les lacunes et les noyaux interstitiels diffusent dans les cristaux et ont tendance a

disparaitre. |l existe plusieurs processus de disparition de ces défauts :

- Le noyau interstitiel rencontre une lacune dans laquelle il se loge. C’est ce que I'on
appelle la recombinaison élastique des paires de Frenkel.

- Le noyau ou la lacune sont absorbés par un puits. Ces puits sont des défauts
cristallins tels que les joints de grain ou les cavités.

- Les défauts s’agregent jusqu’a former un puits.

Les équations de cinétique associées a la concentration en lacune et en noyau
interstitiel peuvent s’écrire ainsi :
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aa(;l' =G+ D1V2C1 -k, ,CC ~ ZKI’PCPCI
puits

aC, 2

a_tl =G+DV'C,-K, CC, - ZKI',PCPC"
puits

G est la vitesse de création des défauts. On peut I'associer aux dpa présentés
précédemment. K;; est I'efficacité de recombinaison élastique des paires de Frenkel. Kj, et
K, sont les efficacités de disparition d’'un noyau interstitiel et d’'une lacune dans un puits p.
Ces deux derniéres ne sont pas égales. En effet, les noyaux interstitiels sont beaucoup plus
mobiles et disparaissent plus facilement sur les puits.

La résolution de ces deux équations couplées montre que temporellement, le
processus d’évolution de la concentration peut étre divisé en quatre étapes :

-1/2

- Entre le début de lirradiation et un temps ¢ =(K,,G) ', la concentration en

lacune et en défaut croit linéairement. Les défauts ne se recombinent pas.

- Entre tyet ¢, =(K,.’pCp)‘1, les recombinaisons élastiques deviennent dominantes.
La concentration en interstitiel et en lacune atteint un plateau

- Entre t, et t3:(K,,pCp)‘1, la disparition des interstitiels sur les puits devient

prédominante, conduisant a une augmentation de la densité de lacune et une
diminution de la densité d’interstitiel

- Aprés {3, la condensation des lacunes commence a devenir prédominante.

Ces quatre étapes sont représentées sur la Figure II-2.

A

log C _
o, = (G K /K K72

/—

cy =(GK g, t/K)"2
GEo=(GK)ye
= (B! KK, )2

ep=g) =061 e
ci= (G K /K K)"

T T 3 log t

i

Creation sans Recombinaisons |Disparition des inter-| Condensation des
recombinaisons | lac-int dominantes| stitiels sur les puits | lacunes sur les puits

6 =GKI?  p=(K

P C'V)‘1 T.’! = {Klp co)-1

Figure 11-2 Cinétique de recombinaison des défauts ponctuels dans un matériau cristallin

Finalement, on peut retenir de cet aspect cinétique de la création de défaut qu’aprés
un certain temps d’irradiation, le phénoméne dominant est la recombinaison des défauts sur
les puits. Par conséquent, on observe une croissance du nombre et de la taille
caractéristique des défauts cristallins a I'échelle mésoscopique. On peut retenir également
que la densité des défauts dans chaque étape dépend de la vitesse de création des défauts
ponctuels dont les dpa sont une estimation.
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I1.2 Effet macroscopique du vieillissement des matériaux

L’irradiation continue des matériaux a tendance a augmenter le nombre et la taille
des défauts cristallins macroscopiques. A I'échelle du réacteur, ces défauts ont une
importance considérable sur les propriétés physiques et mécaniques des matériaux,
notamment sur les deux premiéres barriéres de protection que sont les gaines et la cuve.

I.2.i Corrosion de la gaine en zircaloy

Dans un réacteur nucléaire, les pastilles de combustibles sont confinées par des
gaines en zircaloy qui elles-mémes baignent dans lI'eau du circuit de refroidissement
primaire. Celles-ci constituent la premiére barriére de protection car leur réle est d’empécher
les produits de fission de pénétrer dans le circuit d’eau primaire.

L’irradiation continue de ces gaines semble favoriser la corrosion due a 'eau. Une
couche d’oxyde se forme autour des gaines a travers la réaction chimique :

Zr+2H,0 — ZrO, +4H -

L’épaisseur de la couche d’oxyde varie trés fortement en fonction de la température.
Ainsi, dans la partie basse de la gaine, ou la température est d’environ 290°C, cette
épaisseur n'atteint que quelques microns tandis que dans la partie haute, a une température
d’environ 325°C, elle est de prés de 80 microns[16].

Une partie de I'hydrogéne créé lors de cette réaction (de I'ordre de 10 a 20%) est
absorbée par la gaine. A 300°C, la solubilité de I'hydrogéne dans le zircaloy est de 100 ppm
tandis qu’a température ambiante, elle n’est que de 1 ppm. Par conséquent, de I'hydrure de
zirconium précipite a froid dans le gainage de zirconium conduisant a sa fragilisation. C'est-
a-dire un abaissement de la contrainte maximale avant la rupture de la gaine. Cette forme
d’endommagement est 'un des éléments limitant la durée de vie des assemblages
combustibles dans un réacteur.

I.2.ii Fragilisation sous irradiation de la cuve en acier

La cuve constitue la seconde barriere de protection d’'un réacteur nucléaire en
confinant le circuit d’eau primaire. Elle est dimensionnée pour subir une pression interne de
plus de 155 bars a une température supérieure a 300°C tout en subissant de nombreuses
contraintes mécaniques liées aux mouvements trés rapides de l'eau primaire. Par
conséquent, les propriétés physiques et mécaniques de l'acier de cuve doivent étre suivies
en permanence pour pouvoir garantir la sureté d’un réacteur nucléaire.

Dans les domaines de températures propres aux réacteurs nucléaires, les propriétés
mécaniques de l'acier de cuve présentent deux phases distinctes :

- A basse température, I'acier a un comportement fragile. Lorsque I'on applique une
contrainte croissante, on observe une rupture brutale en arrivant aux limites de
I'élasticité. C’est ce que I'on appelle le clivage.

- A haute température, l'acier a un comportement ductile. En appliquant une
contrainte croissante, il subit d’abord une forte déformation plastique avant de
rompre. La contrainte nécessaire a la rupture est donc beaucoup plus élevée.

Quand le réacteur nucléaire est en fonctionnement, la cuve subit en permanence de
nombreuses contraintes mécaniques. Par conséquent, il est indispensable qu’elle ait un
comportement ductile. La température « naturelle » de transition de phase de I'acier de cuve
est de -25°C, bien en-dessous de la température de fonctionnement d’'un réacteur nucléaire.
Cependant, il apparait qu’une irradiation prolongée décale cette température de transition
vers le haut faisant peser le risque d’'un comportement fragile de la cuve lorsque le réacteur
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est en fonctionnement. Pour la sureté des réacteurs nucléaires, il est indispensable d’estimer
ce décalage de température.

A travers l'accord tripartite entre EDF, FRAMATOME (AREVA/NP) et le CEA, les
nombreuses observations provenant des essais Charpy[21] effectués a différentes
températures sur l'acier des cuves ont été mises en commun. Cela a permis d’exprimer ce
décalage en température en fonction des parametres d’irradiation et de la composition de
l'acier :

FIS :AT =8 +[24 +1537X (%P —0.008) + 238 x (%Cu — 0.08) + 192 X (% Ni* %Cu)]x (F /10" )H >

FIM :AT =[17.3+1537% (%P —0.008) + 238 % (%Cu — 0.08) + 192 x (%Ni’*%Cu)|x (F /10")H ¥

Avec :

- FIS est la valeur maximale du décalage de la température de transition ductile-
fragile

- FIM est la valeur moyenne du décalage de la température de transition ductile-
fragile

- F estlafluence de neutron d’énergie supérieure & 1 MeV exprimée en cm™

%X est la fraction massique en élément X

On constate évidemment que ces deux expressions sont empiriques et qu’elles ne
peuvent étre appliquées que dans un domaine d’applicabilité restreint.

1.3 Conclusion

Il apparait finalement a travers ce chapitre qu’il est trés complexe de proposer des
outils performants permettant de prévoir et de quantifier sur le long terme les effets de
lirradiation prolongée des matériaux typiques d’'une centrale nucléaire.

D’un point de vue cristallographique, le dpa est une quantité non mesurable. Bien que
sa définition soit rigoureuse, son calcul nécessite de si nombreuses approximations, que les
résultats ne sont interprétés que relativement a d’autres.

Les formules empiriques d’évolution des parameétres physiques et mécaniques des
matériaux telles que le FIM et le FIS, qui font appel a la valeur de la fluence des neutrons
d’énergie supérieure a 1 MeV, ont des domaines d’application restreints.
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Chapitre Il Echauffement local dans les matériaux
spécifiques des réacteurs nucléaires

Dans le chapitre précédent, nous avons montré que sur le long terme, l'irradiation
prolongée des matériaux spécifiques des centrales nucléaires conduisait a leurs
endommagements. Leurs propriétés physiques et mécaniques sont altérées, les rendant
notamment plus fragiles. Le second effet de lirradiation des matériaux, qui est finalement au
cceur du fonctionnement des centrales nucléaires est I'échauffement local d0 aux réactions
nucléaires. Celui-ci se traduit par une augmentation de la température. Contrairement au
vieillissement des matériaux des réacteurs, cet effet est instantané. Par conséquent,
I'estimation de cet échauffement doit étre la plus précise possible afin de définir le domaine
de fonctionnement d’un réacteur nucléaire.

Dans ce chapitre, nous rappellerons brievement le principe d’'une réaction nucléaire
en insistant sur le bilan énergétique. Nous introduirons ensuite la notion de KERMA en
détaillant ses diverses expressions pour les réactions neutroniques et photoniques. Enfin,
par des exemples simples, nous montrerons l'importance de ces deux particules dans
I'échauffement nucléaire des divers matériaux spécifiques des réacteurs.

1.1 Rappel sur les réactions nucléaires

Une particule en mouvement (photon, neutron, proton, ion lourd) perd (ou gagne) de
I'énergie cinétique en interagissant avec les milieux'® qu'elle traverse. Plusieurs types
d’interactions avec la matiére sont possibles en fonction de la nature et de la vitesse de la
particule en question:

- Interaction avec le champ électromagnétique d’'un atome (ion, électron, positon),

- Interaction avec le cortége électronique d’'un atome (photon, électron, proton, ion
lourd de haute énergie),

- Interaction avec un noyau atomique (neutron, proton et ion lourd, photon de haute
énergie).

Les réactions nucléaires sont les interactions avec le noyau atomique conduisant au
changement d’état (niveau d’excitation) ou de nature de celui-ci. Nous traiterons ici
uniquement les réactions nucléaires neutroniques. Les autres interactions neutrons-noyaux
sans changement de nature sont les diffusions élastiques'®. Dans le reste de ce chapitre, par
abus de langage, nous utiliserons le terme de réaction nucléaire pour désigner également
les diffusions.

Le principe général d’une réaction nucléaire neutronique peut-étre résumé a travers
cette équation bilan :

1 A A A
n+ ¥ X7 Y+( P )
on+z, Zy z,P
Un neutron entre en collision avec un noyau cible X. Un noyau Y accompagné d’'une
ou plusieurs nouvelles particules p sont créés. Dans les réacteurs nucléaires, la plupart des
noyaux cibles sont immobiles et les neutrons ont une énergie cinétique non nulle. Cette
approximation n’est plus valable dans le domaine des résonances ou I'effet Doppler doit étre

'® Sj le milieu n'est pas vide

%) existe cependant des cas ou lors de la diffusion élastique, le neutron pénétre dans le
noyau et change son moment orbital. Cette diffusion élastique dite résonante est une réaction
nucléaire.
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pris en compte ou lorsque le neutron atteint une énergie cinétique trés faible (~<1 eV). C'est-
a-dire aux énergies a partir desquelles 'agitation thermique n’est plus négligeable.

Les réactions nucléaires peuvent consommer ou fournir de I'énergie. Cette perte ou
ce gain d’énergie est la conséquence directe de la variation du bilan de masse induite par les
réactions nucléaires. En effet, la somme des masses au repos des particules du systéme
initial est différente de celle des particules du systéme final. De la matiere a été convertie en
énergie ou vice-versa d’aprés la célébre formule d’Einstein :

E = mc?

Ainsi, on définit la chaleur de réaction notée Q, qui exprime le bilan énergétique d’'une
réaction nucléaire:

Q:(Mi _Zuf)c2

Q est exprimée en unité d’énergie. M; et M; sont respectivement les masses totales
des systémes final et initial.

On distingue ainsi 3 types de réaction nucléaire en fonction du signe de Q :

- si @>0, la réaction est exo-énergétique. Elle produit de I'énergie. La valeur Q
correspond a I'énergie dégagée par la réaction. Les réactions telles que la capture
radiative ou la fission sont exo-énergétiques.

- si Q<0, la réaction est endo-énergétique. Elle consomme de I'énergie. La valeur -Q
correspond au seuil de la réaction. L’énergie du systéme initial doit étre au moins
supérieure a -Q pour que la réaction puisse avoir lieu.

- si Q=0, la réaction est une diffusion. Le bilan énergétique total est nul.

En général, I'énergie nécessaire pour que les réactions endo-énergétiques puissent
avoir lieu est fournie par I'énergie cinétique du neutron incident. Les diffusions inélastiques
sont des réactions nucléaires a seuil. Cependant, contrairement aux réactions endo-
énergétiques, I'énergie fournie au systéme initial est restaurée par le systeme final, d’'ou un
bilan énergétique total nul. De méme, des réactions exo-énergétiques peuvent étre a seuil.
C’est notamment le cas de la fission de I'”*®U pour laquelle I'énergie & fournir doit étre
supérieure & ce que 'on nomme la barriére de fission'. L’énergie qui est ensuite dégagée
est cependant trés supérieure a celle de cette barriére de fission.

lll.2 Notion de KERMA

Le KERMA est I'énergie transmise par unité de masse sous forme d’énergie cinétique
aux particules chargées lors des interactions particule neutre-matiére. Cette quantité permet
d’estimer 'échauffement local dans les matériaux des réacteurs nucléaires. On traitera des
limites de cette approximation ultérieurement dans ce chapitre.

Les particules chargées sont :
- Les électrons et les positons dans le cas des interactions photoniques,

- Les noyaux de recul, les ions légers (protons, particules o, ...) et les ions lourds
dans le cas des interactions neutroniques.

Les particules neutres sont les neutrons et les photons (et les neutrinos).

En supposant un matériau monoatomique de masse m soumis a un flux continu de
neutrons monocinétiques subissant chaque seconde x interactions émettrices d’un proton

" En realité, cette condition n'est pas indispensable car la barriére de fission peut étre
« traversée » par effet tunnel.
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d’énergie E, avec un noyau de recul d’énergie E, et y interactions émettrices d’'un neutron
d’énergie E,, avec un noyau de recul d’énergie E,.. La valeur du KERMA dans ce matériau en
unité d’énergie par seconde sera :

K:x'(Ep+Epr)+y.Enr
m

D’une maniére plus générale, le KERMA déposé dans un matériau quelconque
soumis a un flux quelconque peut s’écrire :

I (B
K=o [ X n (B ()
K= .LE Z pizo-[’j( EY)(E)E, ,(E)AE

K=[""3 Yk, (EYO(EME

Avec :

- ietjrelatifs au noyau et a la réaction

- Enax I'énergie maximale du spectre de flux de la particule incidente
- E;j;jl'energie cinétique emportée par les particules chargées créées
- 7;le taux de réaction j sur le noyau i

- pladensité du noyau i dans le matériau

- kj est le facteur de KERMA

La principale difficulté pour calculer le KERMA consiste a estimer I'énergie emportée
par les particules chargées.

1.3 Les échauffements neutroniques

ll.3.i Différentes expressions du KERMA neutron

Il est possible d’estimer le facteur de KERMA neutron de deux maniéres différentes :
la méthode directe et la méthode du bilan énergétique (Energy balance).

La méthode directe consiste a calculer I'énergie cinétique de toutes les particules
chargées émises lors d'une réaction nucléaire en incluant le noyau de recul. Ainsi,
'expression du facteur de KERMA est :

ki,j ()= ZE}[(E)O-ZI(E)

Avec E.,N(E) I'énergie cinétique moyenne emportée par la I°™ particule chargée

émise lors de la réaction j. Cette méthode est limitée par la qualité des bibliothéques de
données nucléaires. En effet, les évaluations contenues dans les bibliotheques ne
contiennent pas toujours les spectres de production des particules chargées. Dans ce cas, le
facteur de KERMA sera trop faible car une partie de I'énergie dégagée par les réactions
nucléaires n'aura pas été exprimée.

La méthode du bilan énergétique permet de s’affranchir des lacunes des
bibliotheques de données nucléaires et de toujours rester cohérent vis-a-vis de I'énergie
totale dégagée lors des réactions (c’est-a-dire cohérent vis-a-vis de la chaleur de réaction
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Q). Le facteur de KERMA est estimé en retranchant a cette énergie disponible celle qui est
emportée par les neutrons et les photons émis. L’expression du facteur de KERMA devient
alors :

ki,j(E) = (E+ Qi,j _E,j,;z(E)_E,j,y(E))o-i,j(E)
Avec E, I'énergie du neutron incident, Ql.’j la chaleur de réaction associée a
et E

neutrons et les photons secondaires. Nous pouvons remarquer que cette expression fait
apparaitre une différence entre deux termes : un terme d’énergie disponible et un terme
d’énergie dissipée par les neutrons et les photons. Dans les bibliotheques de données
nucléaires, il arrive que ces deux termes n‘aient pas été harmonisés de sorte d’étre
cohérents énergétiquement. Dans ce cas, il peut arriver que la différence soit négative. Ainsi,
le facteur de KERMA est lui-méme négatif. D’un point de vue échauffement, cela signifie que
les neutrons déposent une énergie négative dans la matiére. Cela n’a physiquement aucun
sens. D’'un point de vue échauffement global, I'énergie négative déposée par les neutrons
est compensée par une surestimation de I'énergie déposée par les photons. D’un point de

vue local, si le facteur de KERMA neutronique est trop faible (voire négatif), alors
I'échauffement local risque d’étre sous-estimé par cette méthode.

linteraction j sur le noyau i, E,

i,jn

les énergies moyennes emportées par les

NJOY[22] est un code qui permet entre autres de traduire les informations contenues
dans les bibliothéques de données nucléaires dans des formats particuliers qui sont ensuite
lisibles par les codes de calcul. Il peut ainsi estimer les valeurs des facteurs de KERMA
selon les deux méthodes citées.

l11.3.ii La diffusion élastique

La diffusion élastique du neutron peut étre résumée par I'équation suivante :
1 A 1 A
ot X—ont,X

Un neutron entre en collision avec un noyau et est diffusé sans changer la nature de
celui-ci. Pour cette interaction particuliére, les lois de la cinématique indiquent que I'énergie
du neutron diffusé est fonction du cosinus de I'angle de diffusion. C’est pourquoi, dans les
bibliotheques de données nucléaires contiennent, en plus de la section efficace, le spectre
en angle du neutron diffusé. Ce spectre est représenté en fonction de u qui est le cosinus de
l'angle de diffusion dans le référentiel du centre de masse pour différentes énergies de
neutron incident. Un calcul cinématique permet de trouver 'expression de I'énergie moyenne
du neutron diffusé a partir du cosinus moyen de I'angle de diffusion :

_E
"(A+1)

oy

(1+247 + 4*)
Avec A la masse du noyau et 7 le cosinus moyen de I'angle de diffusion défini
ainsi :
1
[ wo(E,wdu
1
[ o, wdu

La seule particule chargée « émise » lors de cette réaction est le noyau de recul.
D’aprés la méthode du bilan énergétique, son énergie cinétique est :
— — 24FE
E=E-F = 1-u
, "= AH)z( H)

ﬁ:
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lll.3.iii La diffusion inélastique

La diffusion inélastique différe de la diffusion élastique en laissant le noyau dans un
état excité d’énergie E,. Ce noyau perd alors son énergie interne a travers une ou plusieurs
transitions y successives. Une transition y correspond a la désexcitation d’'un noyau a travers
'émission d’un photon y ou de I'expulsion d’un électron de son cortége électronique. Cet
électron est appelé électron de conversion. La réaction de diffusion inélastique peut étre
résumée par les équations suivantes :

1 A 1 Ay*
ot X— n+, X
Avyv* A

X =, X+y

Lorsque I'énergie transférée au noyau correspond a un niveau discret connu du
schéma de niveau, alors I'énergie du neutron diffusé dépend du cosinus de l'angle de
diffusion comme dans le cas de la diffusion élastique. L’énergie moyenne du neutron réémis
prend pour expression :

E, = (1+2RE +R?)
"(A+1)

R=afi-AFDE
AE

Si I'on néglige les électrons de conversion, I'énergie emportée par les photons y est
tout simplement I'énergie d’excitation du noyau avant la cascade de transition y. Avec cette
hypothése, le noyau de recul est alors la seule particule chargée « émise » comme c’était le
cas pour la diffusion élastique. L'expression de I'énergie du noyau de recul s’écrit donc
d’aprés la méthode du bilan énergétique :

E-E-F,-F~24E (|- oA E ) B
(4+1)? A E A+1

Dans le cas ou I'énergie transmise ne correspond pas a un niveau discret connu du
schéma de niveau, il n’est plus possible de connaitre la relation entre I'angle et I'énergie du
neutron émis par un calcul de cinématique. Les spectres d’émissions photoniques et
neutroniques en angle et en énergie sont normalement fournis dans les évaluations. Les
énergies moyennes des neutrons et des photons sont tout simplement déduites de ces
spectres d’émission :

E(E)=[ " E'g(E'.E)dE'

Ou x est la nature de la particule (neutron ou photon), g est le spectre d’émission
(souvent issu de systématiques) de la particule tabulée dans les bibliothéques de données
nucléaires. E,,.x est I'énergie maximale de ce spectre.

lll.3.iv La capture radiative

La capture radiative est I'absorption d’un neutron par un noyau qui se désexcite
ensuite par une cascade de transitions vy. Cette réaction peut étre résumée par I'équation :

A+1

1 A * A+l
oHt, X—="Y —

Y+y

En négligeant les électrons de conversion, la seule particule chargée « émise » est le
noyau de recul. Cependant, cette fois-ci, la quasi-totalité de I'énergie disponible aprés la
réaction est transmise aux photons émis lors des transitions y. L’énergie du noyau de recul
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est trés faible en comparaison. Par conséquent, le facteur de KERMA neutron est trés petit.
La capture radiative correspond au cas typique pour lequel la méthode du bilan énergétique
atteint ses limites. Si le spectre de production photonique n’est pas cohérent
énergétiquement dans les bibliotheques de données nucléaires alors le facteur de KERMA
neutron peut devenir négatif. Par conséquent, il est plus prudent de calculer ce facteur de
KERMA d’apres la méthode directe. L'énergie du noyau de recul devient alors, en supposant
que I'’émission photonique est isotrope :

_ E?

E. = £, Y, F—

A+1 2(A+1)ym,c

Avec :

- Y, estla multiplicité du spectre d’émission de photon y
- E_yzest I'énergie au carré moyenne du spectre d’émission de photon vy
- mnc2 est I'énergie de masse du neutron au repos

Il1.3.v La fission

La fission d’'un noyau par capture d’'un neutron peut étre résumée a travers I'équation
suivante :

on+iX — PE + PF,+vgn+y+v,

Un neutron entre en collision avec un noyau. Celui-ci se scinde en deux noyaux plus
légers appelés fragments de fission (il arrive parfois que I'on observe une fission ternaire voir
quaternaire). Ces fragments de fissions vont se désexciter en émettant des neutrons et des
photons. Aprés ces émissions, les deux noyaux résultant sont les produits de fission. Le
couple de produits de fission n’est pas constant entre deux fissions. On définit ainsi les
probabilités d’apparition des produits de fissions par une quantité nommée rendement de
fission. Ces probabilités dépendent de I'énergie du neutron incident. Par conséquent, le bilan
de masse et la chaleur de réaction dépendent également de I'énergie du neutron incident.
Cependant, dans les bibliothéques de données nucléaires, celle-ci n’est donnée que sous la
forme d’'une somme de plusieurs termes indépendants de I'énergie du neutron incident :

- L’énergie des fragments de fission

- L’énergie des neutrons prompts et retardés
- L’énergie des y prompts

- L’énergie des v et des P retardés

- L’énergie des neutrinos

Dans I'expression du KERMA par la méthode du bilan énergétique, il est nécessaire
de prendre en compte les neutrinos ainsi que la dépendance énergétique de la chaleur de
réaction. Par conséquent, dans la formule du facteur de KERMA, on utilise une chaleur de
réaction effective Q' dépendante de I'énergie du neutron incident. Dans le code NJOY, son
'expression en eV s’écrit :

Q'(E)=0~8.07.10°(V(E) = 7(0)) + 0.057E + 0.100E — E g, — E 1,

Le troisiéme terme prend en compte I'évolution de la masse des produits de fission.
Le quatrieme terme estime la dépendance en énergie de I'’émission des neutrinos. Les deux
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derniers termes sont les énergies des B et des 7y retardés que I'on considére comme
indépendantes de I'énergie du neutron incident.

1.4 Les échauffements photoniques

Le KERMA photonique est calculé de maniére identique au KERMA neutronique. I
est tout d’abord nécessaire de calculer le flux photonique en résolvant I'équation de
Boltzmann. Ensuite, ce flux est convolué a des facteurs de KERMA pour en déduire le
KERMA photonique total.

Dans cette partie, nous détaillerons les différentes interactions entre les photons et la
matiere en donnant I'expression des facteurs de KERMA associés. Le traitement des
sources de photons dans un réacteur sera étudié en détail dans un prochain chapitre.

lll.4.i Les interactions photon-matiére

Contrairement aux neutrons, la principale interaction des photons avec la matiére ne
se fait pas avec les noyaux atomiques mais avec les électrons du cortége électronique. On
parle ainsi d’interactions photo-atomiques. Par conséquent, la nature du noyau est
inchangée et la notion de chaleur de réaction perd ici son sens'®.

Les particules chargées émises suite aux interactions photo-atomiques sont les
électrons et les positons. Dans les conditions de fonctionnement d’'un réacteur nucléaire,
'énergie du noyau de recul est si faible en comparaison de I'énergie cinétique de ces
particules qu’elle est toujours négligée. Ainsi, le facteur de KERMA photon prend pour
expression via les méthodes directes et du bilan énergétique :

ky = O'i,j(E_a +E)
kij =0, ( E;’/ncident _ E}e/’miS)
On peut distinguer au moins 4 interactions entre les photons et la matiére :
- La diffusion élastique aussi appelée diffusion Rayleigh
- La diffusion inélastique aussi appelée diffusion Compton
- Leffet photoélectrique
- La création de paire

Toutes les données relatives aux interactions particules-matiére sont disponibles
dans la bibliothéque de données EPDL97[23][24] que nous avions évoquée dans le chapitre
1 de ce document.

lll.4.i.a La diffusion élastique

Cette interaction correspond au changement de direction d'un photon (£2-Q'= )

par interaction avec un électron sans perte d’énergie. La diffusion élastique sur un électron
libre, que 'on nomme aussi diffusion Rayleigh, prend pour expression :

A I'exception de 'effet de paire ou de I'énergie est convertie en masse.



32

00, v’ 2
=<1+
0 (1) 2( M)
2
=€ 58210 em
4re, m,c

Avec r, le rayon électronique classique.

On remarque que dans cette formulation, la section de diffusion élastique ne dépend
pas de I'énergie du photon incident. Dans le cas des électrons liés d’'un atome, I'expression
de la diffusion élastique doit prendre en compte la structure de celui-ci. Pour cela, un facteur
de correction est introduit. L’expression de la section de diffusion élastique sur le cortége
électronique d’'un atome devient ainsi:

O-el(E;/nu) =f(E},,,U) "Op (,U)

Le facteur de correction inclut deux termes dont les origines sont décrites dans les
références [25],[26]:

- Un facteur de forme noté FF(E,u) prenant en compte la structure générale du
cortege électronique,

- Un facteur de diffusion anormal (Anomalous Scattering factor) noté AS(E)
permettant de minimiser la fonction de diffusion aux énergies ou [Ieffet
photoélectrique est prépondérant. Ce facteur posséde une partie réelle et une
partie imaginaire.

L’expression de ce facteur de correction s’exprime finalement sous la forme :

By 1) = FF(E,, i)+ 4S(E,, i}

Le facteur de forme peut étre ajusté selon I'expression empirique suivante :
A.
2 J
FF(E,, 1) = ZW
2
X = E;/ (1 - ,U)
2 _
Z7=) 4,
J

Avec A;, B; et N des facteurs d’'ajustements. Ainsi, nous pouvons voir qu’il dépend
uniquement de la variable x qui prend en compte le cosinus et I'énergie de la diffusion. Le
nombre de termes contenus dans cette somme correspond au nombre de couches
électroniques de I'atome considéré. Pour les atomes lourds, I'expérience montre qu’il n’est
pas utile d’utiliser plus que 3 termes pour obtenir un trés bon ajustement par rapport aux
données contenues dans la bibliotheque EPDL97.

Nous avons représenté pour quatre atomes les ftrois termes du facteur de
correction sur les Figure llI-1, Figure 1ll-2 et Figure 1lI-3. Les valeurs sont tirées de la
bibliotheque EPDL97 qui est disponible dans le format ENDL. Le facteur de forme a été
représenté en fonction du parameétre E,sin(6/2) qui est la racine du paramétre x de la
fonction d’ajustement.
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Facteur de forme
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Figure llI-1 Facteur de forme de la section de diffusion élastique
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Figure 11l-2 Partie réelle du facteur de diffusion anormal de la section de diffusion élastique
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Figure IlI-3 Partie imaginaire du facteur de diffusion anormal de la section de diffusion
élastique
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Nous pouvons voir que le facteur de forme tend bien vers Z lorsque le paramétre
E,.sin(6/2) tend vers 0 comme cela est annoncé dans sa formule empirique. La partie réelle
du facteur de diffusion anormal annule le facteur de forme aux basses énergies.

D’un point de vue échauffement nucléaire, la contribution de la diffusion élastique est
nulle car le photon conserve son énergie avant et aprés la diffusion. Aucune énergie n’est
donc transférée aux électrons.

l11.4.i.b L’effet photoélectrique

Cette interaction correspond a I'absorption d’'un photon par un électron du cortége
électronique. Celui-ci acquiert suffisamment d’énergie pour étre éjecté du cortége
électronique de l'atome auquel il appartient. L’énergie cinétique de I'électron émis est
déduite de I'énergie du photon incident E, et de I'énergie de liaison de I'électron E;:

E,=E,-E

Cette réaction est a seuil puisque le photon incident doit posséder une énergie au
moins supérieure a I'énergie de liaison des électrons du cortége électronique pour que celui-
ci puisse étre éjecté. Le remplissage du cortege électronique des atomes se fait par couche
(notées K, L, M ...) dont les énergies de liaisons différent les unes par rapport aux autres. La
section efficace présente donc des variations en dent de scie. A chaque fois que I'énergie du
photon atteint I'énergie de liaison d’une couche, une nouvelle voie partielle de [l'effet
photoélectrique s’ouvre et créé une augmentation brutale de la section efficace globale. La
derniére dent de scie correspond a 'ouverture de I'effet photoélectrique sur la couche K qui
est celle située la plus prés du noyau et dont I'’énergie de liaison est par conséquent la plus
élevée.

Il n'existe pas de formule générale telle que celle exprimant la diffusion Rayleigh
permettant d’exprimer la section efficace de I'effet photoélectrique. Cependant, aprés avoir
décomposé la section totale en une somme de sections partielles pour chacune des
couches, il existe des modéles paramétriques comme pour le facteur de forme de la diffusion
élastique :

Opn = Zo-ph,i
i=K,L.M
ZO!
Opni=Ci 3
Ly

c; et o sont les parametres d’ajustement et E, est I'énergie du photon incident. « est
habituellement de l'ordre de 4 ou 5. L’expression de la section efficace partielle n’est bien
évidemment valable que pour les énergies supérieures a I'énergie de liaison de la couche
considérée. En dessous de cette énergie, elle s’annule.

Sur la Figure 11I-5, nous avons tracé la section efficace de I'effet photoélectrique pour
différents atomes. Toutes les valeurs sont tirées de la bibliothéque EPDL97.
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Section efficace de I'effet photoélectrique [barn]
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Figure llI-4 Section efficace microscopique de I'effet photoélectrique

Nous pouvons voir qu’aux faibles énergies photoniques, il ne semble pas y avoir de
loi régissant la valeur de la section efficace en fonction du nombre de charge de I'atome. A
ces énergies, quel que soit l'atome considéré, seule une voie partielle de [leffet
photoélectrique est ouverte, celle correspondant a la couche électronique la moins liée. Aux
plus hautes énergies, a mesure que de nouvelles voies s’ouvrent, la section efficace devient
d’autant plus grande que le nombre de charge atomique augmente.

Aprés émission du photon, le cortége électronique de I'atome n’est plus stable. Le
trou laissé vacant par I'émission de [Iélectron va étre comblé par une série de
réarrangements électroniques. Les électrons des couches supérieures vont aller remplir les
lacunes des couches inférieures. Ce phénomeéne s’accompagne de I'émission de photons de
fluorescence X et d’électrons Auger.

Finalement, d’aprés toutes ces informations, I'expression du facteur de KERMA de
I'effet photoélectrique prend pour expression :

kph = O-ph (E _E_X)

Avec E et Ex les énergies des photons incidents et de fluorescence X. En général, on
ne prend pas en compte les émissions de photons X dans le facteur de KERMA. Ces
photons ont souvent une énergie si faible qu’ils se transportent sur une distance
suffisamment courte pour que I'on puisse considérer qu’ils sont déposés localement a la
maniéere des électrons.

L’effet photoélectrique est I'effet prépondérant aux énergies photoniques inférieures a
quelques centaines de keV. Les bornes de ce domaine dépendent de la masse de I'atome
considéré. On peut le constater dans I'expression empirique de la section efficace qui varie
en Z°.

lll.4.i.c La diffusion inélastique
Cette interaction correspond a la diffusion d’'un photon sur un électron peu lié du

cortege électronique. Le photon transfére une partie de son énergie a I'électron qui sera
éjecté de son cortége. Cet électron est appelé électron Compton. Les équations de la
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cinématique permettent de connaitre I'énergie exacte du photon diffusé a partir de son angle
de diffusion :

Avec :

- E et E’ les énergies des photons incident et diffusé,
- ule cosinus de I'angle de diffusion,

- meC’ I'énergie de masse au repos de I'électron.

L’énergie de I'électron Compton se déduit simplement de la différence d’énergie entre
le photon incident et diffusé (en négligeant I'énergie de liaison de I'électron).

La formule de Klein-Nishina permet de définir la section différentielle de la diffusion
inélastique sur un électron libre :

2 '
JdOky ”e2 Ey' Ey E7 2
0 (Ey,,1)= —l+u

2 E, E, E)

On peut noter que cette section tend vers 0 lorsque I'énergie du photon incident tend
vers linfini. A linverse, lorsque I'énergie du photon incident tend vers de faibles valeurs,
cette fonction tend vers la section de diffusion de Rayleigh définie précédemment. En
général, dans cette formulation, les énergies photoniques considérées sont données en unité
de masse de I'électron au repos. Elles sont notées :

4

2
m,c

E =

Autour d’'un atome, le nombre d’électrons correspond a son nombre de charge Z.
Lorsque I'énergie du photon incident est trés élevée par rapport aux énergies de liaison de
ces électrons, ceux-ci peuvent étre considérés comme « quasi » libres du point de vue du
photon. Par conséquent, aux hautes énergies, la section efficace de diffusion Compton sur
un atome est le produit de la section de Klein-Nishina par son nombre de charge. La
probabilité d’interagir avec cet atome équivaut a la probabilité d’interagir avec Z électrons
libres. Lorsque les énergies des photons incidents sont du méme ordre de grandeur que
'énergie de liaison des électrons (typiquement de I'ordre de 100 keV et moins), alors il est
nécessaire d’introduire un facteur correctif. Ce facteur est la fonction de diffusion incohérente
(Scattering Function) et est noté SF(E,u). L’expression de la section différentielle de diffusion
Compton d’un noyau s’écrit donc :

O-Comp (Eynu) = SF(Ey,,U) "OgN (Eynu)

Une formule paramétrique de ce facteur de forme a été proposée [26],[27],[28]:
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x=E,(1- )

A;, B; et N sont des parametres d’ajustement. On constate que ce facteur tend bien
vers Z lorsque I'énergie du photon incident tend vers l'infini. De plus, on observe I'apparition
de la méme variable x qui était utilisée dans le facteur de forme de la section de diffusion
élastique. Le nombre de terme de cette somme dépend de la charge de I'atome considéré.
Pour les noyaux de numéro atomique 1 et 2, seule la couche K est remplie et par
conséquent, un seul terme est nécessaire. Entre 3 et 10, la couche L se remplie également,
nécessitant un second terme. Pour les numéros atomiques supérieurs, un troisieme terme
est nécessaire. Comme il apparait que la diffusion Compton s’effectue presque uniquement
sur les électrons les moins liés, il n'est jamais nécessaire d’aller au-dela de 3 termes pour
obtenir un bon ajustement de la fonction de diffusion incohérente avec son estimation
empirique.

Nous avons représenté sur la Figure IlI-5 cette fonction de diffusion. Les valeurs sont
tirées de la bibliotheque EPDL97. Le parameétre en abscisse est E,sin(&/2), ce qui
correspond a la racine du parameétre x défini dans la fonction d’ajustement.
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Figure llI-5 Fonction de diffusion de la section de diffusion inélastique

Nous pouvons voir qu’'au-dela d’'une centaine de keV, la fonction de diffusion tend
vers le nombre de charge de I'atome.

L’expression du facteur de KERMA de la diffusion Compton peut s’écrire (en
négligeant les rayonnements X) :

_ I
kd;‘ﬁ’ inél — O-diffinél(E -F )
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La diffusion Compton est prédominante la ou I'effet photoélectrique et la création de
paire ne le sont pas, cest-a-dire de quelques centaines de keV a quelques MeV. Cet
intervalle est réduit a mesure que la charge de 'atome considéré augmente.

lll.4.i.d L’effet de création de paire

La création de paire est un effet se produisant uniquement avec des photons dont
I'énergie est supérieure a 1.022 MeV, soit deux fois I'énergie de masse d’'un électron au
repos. En pénétrant dans le champ électromagnétique du noyau, le photon incident disparait
et une paire électron-positon se matérialise. Une partie de I'énergie du photon incident a
ainsi été convertie en énergie de masse tandis que le reste a été uniformément partagé
entre I'électron et le positon sous forme d’énergie cinétique. Cette réaction a seuil ne devient
prédominante que pour de hautes énergies de I'ordre de quelques MeV.

Le positon créé perd son énergie cinétique par rayonnement de freinage et en
ionisant les atomes environnants. Une fois au quasi-repos, le positon va s’annihiler avec un
électron lié en créant deux photons d’énergies 511 keV qui sont émis en formant un angle de
180°.

Il existe une expression de la section efficace de I'effet de création de paire prenant
en compte la charge de I'atome :

)
0,y =kZ* In(E,)

On remarque ainsi que cet effet varie avec le nombre de charge de I'atome au carré.
Son domaine de prépondérance est donc beaucoup plus grand pour les noyaux lourds que
pour les noyaux légers.

L’expression du facteur de KERMA s’écrit ainsi en prenant en compte les deux
photons réémis lors de I'annihilation du positon:

k=0 ,,(E, —1.022)

lll.4.i.,e Quelques autres interactions

Parmi les interactions photo-atomiques, I'effet Raman[29] n’est pas pris en compte.
Cependant, il n’agit que sur les photons de trés faibles énergies et n’intervient donc presque
pas dans la physique des réacteurs.

Les photons n’interagissent pas qu’avec le cortége électronique des atomes. lIs
peuvent également interagir avec le noyau des atomes. On appelle ce type de réaction les
interactions photo-nucléaires.

La réaction (y,n) survient dans les réacteurs nucléaires lorsque I'énergie du photon
est supérieure a I'énergie de liaison du dernier neutron des atomes. Cette réaction intervient
notamment sur les noyaux de deutérium (S,=2.33 MeV) et de “Be (S,=1.67 MeV). Ainsi dans
les réacteurs modérés a l'eau lourde, la production de photo-neutron doit étre prise en
compte lors de la résolution de I'équation de Boltzmann pour I'estimation du kes et du Ses |l
est prévu d'effectuer le méme calcul pour le nouveau réacteur dirradiation RJH qui
contiendra un réflecteur de neutrons en béryllium.

La photo-fission, notée (y,f), est observée seulement a haute énergie et pour des
noyaux dont la masse est supérieure a celle du plomb. Pour les actinides, cette réaction
n’est possible que pour des énergies supérieures a au moins 6 MeV et pour que sa section
devienne importante, les photons doivent avoir une énergie de plus de 10 MeV. Elle n’est
donc presque jamais observée dans les réacteurs nucléaires. Cette interaction nucléaire est
utilisée pour la caractérisation de déchets nucléaires par méthode non destructive[2]. En
irradiant des fats de déchets avec des photons trés énergétiques et en mesurant le spectre



39

de vy retardés résultant de la photofission des actinides, il est possible de déduire les
proportions relatives de plutonium et d’'uranium.

Une derniére interaction n’est pas prise en compte. Il s’agit de I'effet Delbrick[30] qui
correspond a la diffusion élastique des photons sur le noyau. Cette réaction n’apparait que
pour les énergies supérieures a 6 ou 7 MeV. Bien que des photons d’une telle énergie soient
présents dans les réacteurs nucléaires, cette interaction reste cependant marginale en
comparaison de I'effet de création de paire.

lll.4.ii Bibliothéque de stockage des facteurs de KERMA photonique

Nous avons vu dans ce chapitre que toutes les données relatives aux interactions
photo-atomiques sont disponibles dans la bibliotheque EPDL97. Celle-ci contient les
sections efficaces totales des différentes interactions photo-atomiques (dont les sections
partielles de l'effet photo-électrique) ainsi que les facteurs de forme nécessaires aux
expressions des sections de diffusion. Cette bibliothéque contient également les spectres
d’émissions électroniques et photoniques associés a chacune des interactions mentionnées.
Par conséquent, elle contient toutes les informations nécessaires au calcul du KERMA .

Cependant, il existe une seconde bibliotheque de référence qui est spécialisée dans
le calcul du KERMA . Cette bibliothéque ne contient pas les sections photo-atomique ni les

facteurs de KERMA. Elle donne une quantité notée ’u—’j (E) que I'on appelle coefficient de

transfert d’énergie massique des photons[31]. Cette quantité est obtenue en mesurant la
somme des énergies produites dans un milieu exposé aux rayonnements ionisants. Elle ne
nécessite donc pas de connaitre la nature des interactions subies par le milieu comme c’est
le cas pour la définition des facteurs de KERMA. Nous donnons la relation entre le coefficient
de transfert massique et les facteurs de KERMA :

1N

He | ()=
» l(E) Z ki ;(E)

i
Avec :

- E I'énergie du photon incident,

- Na le nombre d’Avogadro,

- M, la masse molaire de 'atome i considéré.
Le KERMA total s’écrit donc :

My,
Ky:,[gyﬂEy){ pj E,dE,

H,, H,,
fm = L.
( p Jmat Z( p Ji l

Ou o, est la fraction massique de I'atome i dans le matériau considéré.

Il existe une autre quantité notée&] (E) appelée coefficient d’absorption massique.

Parmi les interactions subies par les électrons, 'une d’elle est créatrice de photon. Il s’agit du
rayonnement de freinage dont nous donnerons plus de détail ultérieurement. Le coefficient
d’absorption massique prend en compte la fraction d’énergie cédée aux électrons qui sera
ensuite rétrocédée au rayonnement photonique. Cette quantité se déduit du coefficient de
transfert d’énergie massique auquel on applique un facteur correctif noté g:
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’“‘—] (E) =ﬂj (E).(1-g)

Cette correction est complexe a calculer car elle dépend notamment de la géométrie
du probléme considéré. Cependant, elle ne devient prépondérante que pour des énergies de
photons élevées. Par exemple, dans un bloc de fer, g=0.06 pour les photons de 5 MeV. Il est
donc légitime d'utiliser le coefficient de transfert d’énergie massique pour estimer le KERMA
photon.

lll.4.iii Limitation du KERMA pour I’estimation de I’énergie déposée localement, notion
de dose déposée

Nous avons expliqué au début de ce chapitre que le KERMA est un estimateur de
I'énergie déposée localement dans les matériaux. Comme tout estimateur, cette quantité doit
donc étre utilisée pour un domaine de validité précis. Les différences entre la dose et le
KERMA photonique sont trés bien expliquées dans la référence [32]. Une partie des figures
qui suivront dans ce chapitre sont tirées de cette référence.

En réalité, 'échauffement nucléaire n’est rien d’autre qu’une augmentation du niveau
d’équilibre de l'agitation thermique des électrons. Le neutron et le photon ne sont donc pas
les véritables vecteurs de I'énergie déposée comme cela est implicitement supposé dans
'expression du KERMA. Par conséquent, lorsque le transport des électrons influe fortement
sur I'échauffement local, le KERMA devient un mauvais estimateur de I'énergie déposée.
L’énergie déposée dans la matiére doit donc étre estimée a travers la dose, qui correspond a
I'énergie déposée par les électrons dans la matiére.

La Figure 1lI-6 illustre la nature du KERMA photonique par rapport a la dose. On
considere un volume élémentaire de masse 4m. Un photon interagit dans ce volume et créé
deux électrons d’énergie E; et E,. L’électron d’énergie E, transmet une partie de son énergie
a la matiére notée E,’ avant de sortir du volume élémentaire. D’'un point de vue KERMA,
I'énergie déposée par ce photon est donc E, alors que pour la dose, I'énergie réellement
déposée dans le volume par ce photon est E,. De méme, un autre photon interagit hors du
volume élémentaire, mais I'électron émis pénétre lui dans le volume et y dépose une énergie
Es. D’un point de vue KERMA, aucune énergie n’est déposée alors que du point de vue de la
dose, I'énergie E; a été déposée.

Figure I1I-6 lllustration de la différence entre le KERMA et la dose photoniques

Cette illustration met en évidence les différences sur les quantités estimées par la
dose et le KERMA. Pour utiliser le KERMA comme estimateur de I'énergie déposée, il est
important de s’assurer qu’au préalable, il tend vers la méme valeur que la dose.
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I1l.4.iii.a Notion d’équilibre électronique

Le KERMA photon peut étre considéré comme égal a la dose uniquement si les
conditions d’équilibre électronique sont vérifiées. Cette condition signifie que dans un volume
élémentaire correspondant a la maille élémentaire de calcul, le courant d’électrons sortants
est identique au courant d’électrons entrants. Cette condition est vérifiée lorsque le point de
calcul se situe loin de l'interface entre deux matériaux'®.

Pour pouvoir expliquer ce phénoméne, il faut savoir que la portée des électrons n’est
au maximum que de quelques millimétres alors que le libre parcours moyen des photons
atteint plusieurs centimétres. A énergie équivalente, la différence entre les trajets moyens
parcourus par les photons et les électrons est d’au moins un ordre de grandeur. Par
conséquent, sur une distance correspondant a la portée maximale des électrons,
'atténuation du flux photonique est presque nulle. Dans une sphére dont le rayon est la
portée maximale des électrons, on peut donc considérer que le flux photonique est invariant.
Les taux de réactions et les sources électroniques sont donc les mémes en tout point de
cette spheére. Le point situé au centre se trouve donc a I'’équilibre électronique puisqu’il émet
la méme source électronique que tous les points situés autour de lui. On considére un
volume élémentaire dV contenant ce point central. Les courants électroniques entrant et
sortant de ce volume sont égaux.

A l'interface entre deux matériaux, I'équilibre électronique n’est plus vérifié. En effet,
méme si le flux photonique dans les deux matériaux n’'est pas trés différent, les sections
efficaces et par conséquent les taux de réactions et les sources électroniques ne sont plus
identiques en tous points de la sphére définie précédemment. La source électronique dans le
matériau le plus dense en électron sera plus intense. Par conséquent, si le point de calcul
est situé dans le matériau le plus dense, le KERMA surestimera la dose alors que si le point
de calcul est situé dans le matériau le plus léger, le KERMA sous-estimera la dose. La
Figure IlI-7 représente le KERMA et la dose déposée a linterface entre deux matériaux.
Nous pouvons voir qu’a proximité de l'interface entre les milieux 1 et 2, le KERMA et la dose
sont différents. Ce n’est qu’a partir d’'une certaine distance que I'équilibre électronique est
atteint et que le KERMA et la dose ont la méme valeur.

Vide : Milieu M,

e

/

=
[

Figure IlI-7 Représentation du KERMA, de la dose, du flux photonique et de la fluence
électronique a l'interface entre deux matériaux

Certaines techniques de mesure de I'échauffement photonique passent par
lintroduction de trés petits instruments (de l'ordre de quelques mm®) dans un matériau.

' Loin signifie a une distance supérieure a la portée des électrons
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C’est le cas des TLD (détecteur thermo-luminescent) dont nous parlerons ultérieurement.
Dans ces volumes, I'équilibre électronique n’est pas vérifié et la contribution majoritaire a la
dose déposée provient des électrons du matériau environnant qui sont éjectés lors des
interactions photo-atomiques. L’interprétation de ce type de mesure ne doit donc absolument
pas étre effectuée a travers un calcul de KERMA.

[11.4.iii.b Calcul de la dose déposée

Le calcul de la dose déposée fait appel au transport des électrons. Les sources
électroniques, qui sont créées lors des interactions photo-atomiques, sont bien connues et
tabulées dans la bibliothéque EPDL97.

Le transport des électrons est un processus beaucoup plus complexe que le transport
de particule neutre. On peut distinguer 3 types d’interactions entre les électrons et la
matiere :

- La diffusion élastique est une interaction de I'électron avec le noyau de I'atome
conduisant a sa deviation. L’électron ne perd pas d’énergie suite a cette
interaction.

- La diffusion inélastique est un processus durant lequel I'électron céde une partie
de son énergie a un électron du cortege électronique d’'un atome. On peut
distinguer deux types de diffusions inélastiques en fonction de I'énergie de
I'électron incident. Si celui-ci a une énergie suffisante alors I'électron diffusant
acquiert une énergie suffisamment élevée pour étre éjecté de son cortége
électronique. L'atome a été ionisé. Dans le cas contraire, 'atome se retrouve
dans un état excité. Ces deux types de diffusion inélastique ne sont pas toujours
traités de la méme maniére par les codes de transport.

- Le Bremsstrahlung est le ralentissement d’une particule chargée par émission
radiative. L’électron est dévié par le champ coulombien induits par les électrons
ou le noyau des atomes du milieu traversé. Cette décélération conduit a
'émission d’'un rayonnement de freinage constitué de photons. Contrairement aux
deux interactions précédentes, le rayonnement de freinage est une interaction
que I'électron subit en continu puisque le champ coulombien est situé en tout
point d’'un matériau.

Les données associées a toutes ces interactions sont disponibles dans une
bibliotheque connexe a EPDL97 qui se nomme EEDL[33]. Les sections efficaces prennent
des valeurs trés élevées (>10” barns pour la diffusion inélastique sur le fer d’un électron de
100 keV) tandis que les pertes d’énergies a chaque choc sont faibles (~100eV pour un
électron de 100keV subissant une diffusion inélastique sur un atome de fer). Cela signifie
qu'un électron effectuera un trés grand nombre de chocs avant d’atteindre I'équilibre
thermique. C’est ce que nous avions déja expliqué dans le chapitre 1.

Pour estimer I'énergie déposée par les électrons, on utilise une quantité que I'on
nomme pouvoir d’arrét [34] qui représente la perte d’énergie par unité de longueur. Elle est
exprimée en MeV.cm™ et a pour expression :

E

Cette quantité n’est pas spécifique aux électrons. Elle est également utilisée pour le
calcul des énergies déposées des particules chargées plus lourdes (proton, o, ions lourds,

).

Dans le cas des électrons, on scinde cette quantité en deux termes correspondant
aux collisions et aux rayonnements de freinage. On définit ainsi le pouvoir d’arrét massique
total :
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Gl
= —| = +| =
p total p collision p freinage

Si la longueur parcourue par un électron est connue, alors I'énergie perdue par un
électron sera déduite de la valeur :

IS
AE =p jo (—J(x)dx
o,
On peut approximer cette valeur par :
AE = p(EJl
o,

1.5 Composantes neutroniques et photoniques de I’échauffement
dans un réacteur nucléaire

Dans un réacteur nucléaire, la puissance thermique totale est majoritairement due a
I'énergie produite lors de la fission neutronique de I”*°U ou du #?*°Pu. Le noyau fissionnant
dépend du type de combustible contenu dans les crayons. Par conséquent, sur 'ensemble
d’un réacteur nucléaire, le KERMA neutron représente environ 90% du KERMA total déposé
dans les matériaux. Ce résultat global n’est pas nécessairement observé localement.

Dans la maquette critique MASURCA du CEA Cadarache, dans une configuration
nommeée ZONAZ2B, il a été montré que I'échauffement dans les régions non-combustibles
étaient a plus de 90% da aux photons. Dans les régions contenant du combustible ce rapport
s'inversait et I'échauffement d0 aux neutrons devenait dominant. Ces calculs ont été
effectués durant la thése d’Anton Lithi qui a été soutenue en 1998 [36]. Les résultats sont
décrits sur la Figure 111-8 qui est directement tirée de son manuscrit de thése.
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Figure 11I-8 Echauffements photoniques et neutroniques dans les différents matériaux de la
maquette critique MASURCA dans la configuration ZONA2B

MASURCA [37] est une maquette critique caractéristique des réacteurs a neutrons
rapides. Nous avons effectué deux nouveaux calculs dans des géométries critiques
fonctionnant avec des neutrons thermiques. Ces calculs ont été effectués avec le code
TRIPOLI4. Les deux géométries simulées sont :
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- Un cas simple constitué d’une cellule contenant un crayon combustible gainé
dans de I'eau modératrice,

- Un cas plus complexe correspondant a une configuration de la maquette critique
EOLE.

Dans les deux sous-parties suivantes, nous donnons les résultats des calculs, nous
détaillerons la méthode exacte employée ultérieurement dans ce document.

lll.5.i Echauffements relatifs dans une cellule d’un réseau de crayon combustible

Nous avons calculé les énergies photoniques et neutroniques déposées dans les
différents matériaux composant une cellule de crayon combustible. Celle-ci est constituée
d’un crayon de hauteur infini dont la gaine est en zircaloy. Ce crayon contient des pastilles
de type UOx enrichies en **U & 3.7%. Ces crayons ont un burn-up de 30000 MWj.t". Les
compositions exactes du combustible ont été obtenues a partir d’'un calcul APOLLO2 en
évolution. Comme le but du calcul est principalement d’obtenir un ordre de grandeur de
I'énergie déposée et non pas des valeurs exactes, nous ne nous attarderons pas sur les
compositions exactes de chacun des éléments.

Les résultats obtenus sont donnés dans le Tableau 1. Les valeurs sont données en %
et sont normalisées a I'énergie totale déposeée par les neutrons et les photons dans tous les
matériaux de la cellule. Le dépbt photon total est la somme des dépdts photons prompts et
retardés.

Tableau 1 Energie déposée dans les différents matériaux d’une cellule d’un réseau de crayon
combustible

REP Dépot Dépot photon Dépét total
neutron
Prompt Retardé Total
Combustible 88.24 6.06 2.44 850| 96.74
Gaine 0.01 0.63 0.22 0.86 0.87
Moderateur 1.80 0.44 0.15 0.59 2.39
Somme 90.05 7.13 2.82 9.95| 100.00

Nous constatons que dans le combustible, 90% de I'énergie déposée est due aux
neutrons par l'intermédiaire de la fission. Dans le modérateur, la composante neutronique de
'énergie déposée est également majoritaire. D’aprés la formule du facteur de KERMA
définie au paragraphe I11.3.ii, I'énergie du noyau de recul de I'hydrogéne par diffusion
élastique peut étre égale a celle du neutron incident. C’est pourquoi le KERMA neutron est si
élevé dans le modérateur. Dans la gaine, principalement composée de noyaux de zirconium,
le KERMA déposé par diffusion neutronique est beaucoup plus faible. C’est pourquoi le
dépdbt d’énergie des photons représente plus de 90% de I'énergie totale déposée.

lll.5.ii Echauffements relatifs dans une maquette critique

Le méme calcul a été effectué dans la géométrie correspondant a une expérience
critique constituée d’'un réseau de crayons combustibles entouré d'un réflecteur en acier.
Cette expérience sera détaillée ultérieurement dans ce manuscrit. L’énergie déposée par les
neutrons et les photons a été calculée dans le combustible ainsi que dans l'acier du
réflecteur. Les résultats sont représentés sur les Figure 111-9 et Figure 111-10.
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Deposited energy per particule for different distance from the core center
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Figure 111-9 Energie absolue déposée par les neutrons et les photons dans un coeur avec
réflecteur en fonction de 'emplacement

Relative deposited energy for different distance from the core center
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Figure 111-10 Energie déposée relative a I’énergie totale déposée par les neutrons et les photons
dans un cceur avec réflecteur en fonction de I’'emplacement

Les résultats obtenus sont similaires a ceux observés avec le cceur ZONAZ2B.
L’énergie déposée par les neutrons est majoritaire dans le combustible, mais dans le
réflecteur, la tendance s’inverse et plus de 95% de I'énergie déposée est due aux photons.
Nous pouvons tout de méme constater qu’en absolu, la majorité de I'’énergie est déposée
dans la zone fissile par l'intermédiaire de la fission.

Nous avons également effectué le calcul de I'énergie totale déposée localement dans
cette géométrie en ne simulant que les neutrons. Dans I'expression du facteur de KERMA
par la méthode du bilan énergétique, le terme d’énergie y est alors supprimé. Des réactions
comme la fission et la capture radiative déposeront leurs énergies y localement sans les
transporter. Les résultats de ce calcul par rapport a un calcul couplé neutron-photon sont
représentés sur la Figure [ll-11.
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Comparaison of the deposited energy in the stainless steel reflector between a
coupled neutron photon and a single neutron calculation
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Figure 1lI-11 Comparaison de I’énergie déposée dans un réflecteur en acier entre un calcul
couplé neutron-photon et un calcul non couplé neutron

Nous pouvons constater que I'énergie déposée dans les premiers centimétres du
réflecteur est trés fortement sous-évaluée (jusqu’a -30%) lorsque les photons ne sont pas
simulés. Les photons de fission qui devraient normalement étre transportés jusque dans le
réflecteur et y déposer leurs énergies ne sont pas comptabilisés. Cela confirme I'importance
du transport des photons dans I'estimation de I'énergie déposée dans les matériaux de
structure.

111.5.iii Conclusion

D’aprés ces trois calculs, il est possible de déduire certaines conclusions. Dans la
zone fissile des réacteurs nucléaires, la composante photonique de I'échauffement total est
largement minoritaire tandis que dans les matériaux de structure tels que l'acier d’un
réflecteur ou I'acier de cuve, alors I'échauffement photonique devient prédominant.

L’irradiation photonique ne contribue presque pas au vieillissement des matériaux
dans le sens ou I'énergie cédée au noyau de recul est trop faible pour créer un pka tel que
défini dans le chapitre 2. Cependant, d’'un point de vue échauffement nucléaire, cette
contribution n’est pas négligeable et peu induire une élévation locale de la température des
matériaux qui, si elle n’est pas maitrisée altére leurs propriétés mécaniques.

Pour garantir la sureté d’'un réacteur nucléaire en fonctionnement, il est donc
indispensable de pouvoir calculer le plus précisément possible I'échauffement du aux
photons dans les matériaux de structure. Plus l'incertitude associée au résultat de ce calcul
est élevée, plus les marges de seécurité sont contraignantes pour le constructeur et
I'exploitant de la centrale nucléaire.

Le calcul de I'échauffement photonique fait appel a de nombreux outils dont des
bibliotheques de données nucléaires et atomiques ainsi que des codes de calculs.
L’estimation de lincertitude sur le calcul de I'’échauffement photonique passe donc par la
vérification de la qualité de ces outils.

Ainsi dans la suite de ce document, nous vérifierons la pertinence des données de
production photonique contenue dans les bibliothéques de données nucléaires usuelles.
Ensuite nous effectuerons une qualification du code de transport Monte Carlo TRIPOLI4.
Nous terminerons par la validation du code de transport déterministe APOLLO2 par rapport a
TRIPOLI4 et nous finirons par sa qualification.
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Chapitre IV  Analyse critigue des données nucléaires
disponibles dans les bibliothéques pour les calculs
d’échauffement photonigue

Pour calculer I'échauffement photonique dans un matériau, il est nécessaire de
résoudre I'équation du transport photonique afin d’en déduire le flux. Dans cette équation, le
terme de source est lié aux transports des neutrons. Ainsi, certaines réactions neutroniques
induisent la création d’'un ou plusieurs photons répartis selon un spectre énergétique donné.
Les sources photoniques créées en tout point du réacteur peuvent ainsi s’écrire :

— Emi\’( — —
Sy,tot(E;/ar) :.[) Zzi(En’r)¢(En’r)'Sy,i(En7E;/)dEn

Avec :
- Syt Syles sources d’émission photonique totale et associée a la réaction i,
- 2, est la section efficace macroscopique de la réaction i,
- gest le flux neutronique.

Ces sources sont dites promptes car elles sont créées aux moments ou la réaction
nucléaire a lieu. Il existe un autre type de sources photoniques dites retardées. Elles sont
également créées lors des réactions nucléaires mais, contrairement aux sources promptes,
les photons sont émis en différé. Aprés quelques jours de fonctionnement, un réacteur
nucléaire est a I'équilibre vis a vis de ces sources retardées. Dans ce cas, I'expression de la
source retardée est identique a celle de la source prompte telle que décrite dans I'équation
précédente.

Les sources photoniques promptes et retardées associées aux réactions nucléaires
sont disponibles dans les bibliotheques de données nucléaires de référence présentées
dans le chapitre 1. Dans cette partie, nous effectuons une analyse critique de ces données.
La majorité des données présentes dans ce chapitre sont tirées de la référence[35].

IV.1 Rappel sur le format ENDF

Les bibliothéques de données nucléaires sont constituées de fichiers au format ASCII
dont la taille peut atteindre plusieurs dizaines de milliers de lignes. Toutes les informations y
sont tabulées selon un format bien précis correspondant aux régles d’écriture édictées pour
le format ENDF[37]. Cette sous-partie est un rappel de la nomenclature du format ENDF.
Celle-ci sera utilisée dans le reste du chapitre afin de localiser les quantités d’intérét pour les
sources photoniques.

Les différentes données contenues dans les fichiers d’évaluation au format ENDF
sont classées selon deux grandeurs : MF et MT. Le nombre MF indique le type de donnée
(spectre, section efficace neutronique, section efficace photonique, donnée générale, ...). Le
nombre MT indique le type de réaction (diffusion élastique ou inélastique, fission, effet
photoélectrique, ...) ou certaines données propres au noyau (période, spectre de
désintégration radioactive, énergie dégagée suite a une fission, ...). Nous avons représenté
sur la Figure IV-1, un extrait des données relatives a la fission de I’”*°U dans la bibliothéque
JEFF-3.1.1.
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2 9 Z*1000+A et masse (u.a.) 0922%3 1
0 3339228 Rui8 2

g228 3 3 3

Chaleur de réaction Q 2.250000+3 0,000000+09228 3 | MF | 4
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2 .16766040 3 4.934600+09228 3 18 6
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3 ¥ 442340+0 [3.800000+3 5.288210+0 3.000000+3 4.365990+09228 3 18 8
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5.000000+3] 2.909950+0 F5.150000+2 32,7871 68040922873 18 11
5 4.17347040 [5.650000+3 3.710310+0 5.800000+3 4,121570+09278 3 18 12
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Figure IV-1 Extrait des données relatives a la fission de I’”%U dans la bibliothéque JEFF-3.1.1

Les sources de vy sont disponibles uniquement dans certaines combinaisons de MF et
de MT que nous listons ci-dessous en commengant par la quantité MF :

- MF1: Informations générales. On y trouve le résumé des différentes mises a jour
du fichier d’évaluation (MT451) ainsi que certaines informations liées a la fission
(MT458) si celle-ci est possible.

- MF3: Sections efficaces d’interactions neutroniques et chaleur de réaction.

- MF6 : Multiplicités et spectres d’émission en angle et en énergie pour toutes les
particules produites (y, €', proton, a, ...).

- MF8 : Données de désintégration radioactive et rendements de fission.

- MF12 : Multiplicités de production photon ou probabilités et énergies des transitions
discrétes.

- MF13: Sections efficaces de production photon. Elle n’est utilisée que pour les
interactions « globales », c'est-a-dire la combinaison de plusieurs interactions
(MT3, MT4, MT5 cf. plus bas).

- MF14 : Distributions angulaires de production photon. A I'exception de quelques
noyaux légers, la production de photon est toujours isotrope dans toutes les
évaluations quelle que soit la réaction.

- MF15: Spectres de production photon. Cela ne concerne que les spectres y
continus (défini par groupe d’énergie). Les spectres discrets sont traités en MF12
puisqu’ils sont tabulés sous la forme de couple énergie-multiplicité.

Nous pouvons remarquer qu’il y a des redondances entre toutes ces données. La
MF13 est équivalente au produit de la MF3 et de la MF12. La MF6 peut a elle seule
remplacer les MF12, MF14 et MF15. Ainsi, selon le noyau considéré, un spectre d’émission y
associé a une méme réaction pourra étre décrit de trois maniéres différentes :

- en utilisant uniquement la MF6,
- en utilisant la combinaison des MF12, 14 et 15,
- en utilisant la combinaison des MF13, 14 et 15.

L’information sera a chaque fois rigoureusement la méme. Le format ENDF n’autorise
pas de redondance au sein d'une méme évaluation pour les spectres .

A présent, nous listons les MT contenant les informations nécessaires a la création
des sources photoniques :
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- MT3: Combinaison de toutes les réactions nucléaires possibles a I'exception de la
diffusion élastique. Cette réaction est rarement utilisée pour les noyaux usuels. Elle
est parfois associée a une MF13. Cette combinaison permet alors de décrire les
sources v d’'un noyau sans devoir distinguer une a une chaque réaction.

- MT4 : Combinaison de toutes les réactions de diffusion inélastique. Comme pour
MT3, cette réaction est parfois associée a une MF13.

- MT5 : Combinaison de toutes les réactions qui ne sont pas traitées dans une autre
MT. Comme pour MT3, cette réaction est parfois associée a une MF13.

-  MT18 : Réaction de fission.

- MT50+i<41 : Diffusion inélastique sur le i°™ niveau discret. Les spectres d’émission
associés sont discrets et ne sont donc jamais décrits en MF15.

- MT91 : Diffusion inélastique dans le continuum. Les spectres d’émission sont au
moins en partie continus. lls peuvent donc étre décrits en MF15.

- MT102: Capture radiative. La plupart du temps, les spectres d’émission vy
résultants sont traités de maniére continue dans les évaluations. En réalité, ces
spectres peuvent trés bien étre discrets.

- MT451 : Cf. MF1.
- MT454 : Rendements de fission indépendants. Cette MT ne se trouve qu’en MF8.

- MT457 : Données de désintégration radioactive. On y trouve la période radioactive,
les énergies totales dégagées sous forme de particule o, B, v, électrons de
conversion, Auger et X ainsi que leurs spectres d’émissions. Cette MT ne se trouve
qu’en MF8.

- MT458 : Décomposition de I'énergie relachée lors de la fission induite par les
neutrons. On y trouve entre autres les énergies totales dégagées par les y prompts
et retardés de fission. Cette MT se trouve exclusivement en MF1.

- MT459 : Rendements de fission cumulés. Cette MT ne se trouve qu'en MF8
comme pour les rendements indépendants de fission.

IV.2 La diffusion neutronique inélastique

La diffusion inélastique est I'une des réactions nucléaires produisant le plus de
photons dans un réacteur nucléaire. Dans la partie 3, nous avions brievement décrit cette
réaction d’'un point de vue transfert d’énergie au noyau de recul pour I'estimation du KERMA.
Dans cette partie, nous commencerons par rappeler le principe de cette réaction du point de
vue de I'émission de photons.

IV.2.i Principe de la diffusion inélastique

Lors de la diffusion inélastique du neutron, une partie de I'énergie du neutron incident
est transférée au noyau cible sous forme d’énergie interne. Cette énergie est ensuite
dissipée par I'’émission d’un ou de plusieurs photons y ou électrons de conversion. C’est ce
que l'on appelle une transition y. Nous rappelons I'équation caractéristique de la diffusion
inélastique qui a déja été donnée dans le chapitre précédent.

1 A 1 Ay*
ot X—gnt,X
A y* A

;X =, X+y

La Figure 1V-2 décrit la réaction de diffusion inélastique d’un point de vue structure
nucléaire dans le modéle du noyau composé. Nous reviendrons sur ce modele dans le
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prochain chapitre. A gauche se trouve le noyau cible sur lequel un neutron d’énergie E, entre
en collision. Ce neutron est ensuite absorbé et un noyau composé est créé. Ce noyau se
trouve dans un état excité d’énergie : S,+E,. A cette énergie le schéma de niveau du noyau
composé n’est plus connu. Son état doit donc étre traité de maniere statistique. Pour se
débarrasser de son surplus d’énergie, le noyau composé émet un nouveau neutron. Le
noyau résiduel ainsi obtenu est donc identique au noyau cible initial a la différence qu’'une
partie de I'énergie du neutron incident a été convertie en énergie interne (ou énergie
d’excitation). La relaxation du noyau résiduel peut alors se traiter de deux maniéres
différentes en fonction de I'énergie laissée par le neutron :

- L’énergie interne laissée par le neutron incident correspond a I'énergie d’excitation
du iéme niveau connu du noyau résiduel. On parle alors de la diffusion inélastique
sur le ieme niveau.

- L’état du noyau résiduel n’est pas connu et est traité statistiquement. On parle alors
de diffusion sur le continuum.

n(E) + — g, T NMEAErE)-ER)
AX

S,= 10 MeV

ArIY

Figure IV-2 La diffusion inélastique discréte dans le modéle du noyau composé

Il existe d’autres modeéles de réaction nucléaire plus complexe permettant de décrire
la diffusion inélastique. Nous reviendrons dessus dans le prochain chapitre.

IV.2.ii Etat des lieux des spectres y de diffusion inélastique dans JEFF-3.1.1 et dans
les autres bibliothéques

Les photons y émis par la diffusion inélastique sont en général peu énergétiques
(<1 MeV) comparés a ceux émis lors d’autres réactions nucléaires. L’émission peut étre
anisotrope. Cela a notamment été mis en évidence par Robert B. Day et Martin Walt pour la
diffusion inélastique sur le "°B, le '°F et le *°Fe [38]. Actuellement, dans JEFF-3.1.1 et
ENDF/B-VII, seules les évaluations du C naturel, de I'"*N et de I'"®O proposent des spectres
de production vy anisotropes. Cela n’est pas le cas de JENDL-4.0 qui n’en contient aucun.

Aucune évaluation ne prend en compte la possibilité de produire des électrons de
conversion a la place d’un photon lors de la transition y alors que certaines sont trés
converties. Cela se retrouve notamment dans le cas du *’Fe. La transition vy allant du premier
niveau excité (14 keV) vers I'état fondamental est convertie a 90%. Or dans les trois
bibliothéques JEFF-3.1.1, ENDF/B-VII.0 et JENDL-4.0, la diffusion inélastique sur le premier
niveau excité conduit systématiquement a la création d’'un photon y de 14 keV. D’un point de
vue dépot d’énergie totale, cela n’a pas une grande influence car les photons de 14 keV ont
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un libre parcours moyen trés faible (~10 um dans l'acier). Le dépét d’énergie reste donc
localisé au lieu de collision du neutron incident. Cependant, dans un calcul couplé neutron-
photon, le KERMA sera considéré comme déposé par les photons alors qu’en réalité, il est
déposé par les neutrons (derniére particule neutre déposant une particule chargée).

Dans la bibliotheque JEFF-3.1.1, certains noyaux possédent quelques incohérences
entre les valeurs des chaleurs de réaction® et celles des énergies de transitions discrétes®.
Les corrections adéquates ont été effectuées par C. Jouanne [40] et ont été prises en
compte dans la bibliotheque d’application CEA-v5 [39].

Dans I'annexe A, nous effectuons une liste non exhaustive des données contenues
dans la bibliotheque JEFF-3.1.1 en indiquant leurs positions (MF-MT) pour 90 noyaux usuels
présents dans les réacteurs nucléaires.

Nous pouvons distinguer 5 noyaux pour lesquels les données de production photon
suite a une diffusion inélastique du neutron sont manquantes ; I'Sn, le Gd, I'ln, 'Ag et le Cd.
Dans la bibliotheque ENDF/B-VII.0, ces données sont présentes pour le Gd et pour I'Ag.
Dans JENDL-4.0, tous ces isotopes possédent des spectres de production vy pour la diffusion
inélastique. Nous constatons également que le nombre de niveaux discrets pris en compte
est trés variable, allant de 2 pour le **Ni & 40 pour I'”®U. Nous faisons le méme constat dans
les deux autres bibliotheques. Cependant, il arrive qu’entre deux bibliothéques, les niveaux
pris en compte ne sont pas nécessairement les mémes. Par exemple, dans JEFF-3.1.1,
dans I'évaluation du "'?Cd, le 8°™ niveau inélastique correspond & une énergie d’excitation
de 2.02 MeV tandis que dans JENDL-4.0, celle-ci est de 1.89 MeV. Ces différences ne sont
cependant pas observées sur les premiers niveaux excités. Les sections de diffusions
inélastiques deviennent trés faibles au-dela du deuxiéme niveau excité.

La bibliotheque JEFF-3.1.1 est actuellement en retard sur les autres bibliothéques du
point de vue des sources de photons. |l est donc nécessaire de proposer de nouvelles
évaluations contenant les données de production y manquante.

IV.3 La fission induite par neutron

Une énergie d’environ 200 MeV est libérée lors de la fission des actinides. La
majeure partie correspond & I'énergie cinétique des fragments de fission et des neutrons®.
Cependant, une part non négligeable de cette énergie est émise sous forme de photon y. On
peut distinguer deux types de photons y dont I'émission est induite par la fission :

- Les photons prompts qui sont émis lors de la désexcitation des fragments de
fission durant les premiers instants suivant la fission?,

- Les photons retardés qui sont émis lors de la désintégration radioactive des
produits de fission.

IV.3.i Etats des lieux des mesures de spectre de y prompts de fission

Les mesures des spectres de I”*U, de I”*U et du ®°Pu ont été pour la plupart
effectuées dans les années 1970 par trois équipes de recherches [41][42][43][44]. Ces
équipes utilisaient des détecteurs de type Nal avec des temps d’acquisition allant de 10 a

D MF3
2T MF12
221970 + 4.8 MeV dans le cas de la fission de **°U

B Entre 10™ et 107s
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100 ns aprés la fission. Nous avons résumé les résultats de ces différentes mesures dans le

Tableau IV-1.
Tableau IV-1 Résumé des différentes mesures de spectres de y prompts de fission
Noyau | Intervalle Energie Multiplicité | Energie y Référence
d’énergie totale moyenne | moyenne
[MeV] [MeV] [MeV]
283y | 0.14-10.0 | 6.69+0.3 | 6.31+0.95 | 1.04 +0.2 | Pleasonton 1973
#®U 10.010-10.5| 7.25+0.26 | 8.13+0.35 | 0.89£0.07 | Peelle 1971
0.14-10.0 | 7.18+0.26 | 7.45+0.32 | 0.96 + 0.08 | Peele 1971
0.09-10.0 | 6.43+0.3 | 6.51+£0.3 | 0.99 +0.09 | Pleasonton 1971
0.14 - 10.0 | 6.51 + 0.209 6.70 0.97 £ 0.03 | Verbinski 1973
%Py | 0.14-10.0 | 6.81+0.222 7.23 0.94 £ 0.03 | Verbinski 1973
6.73+0.35 | 6.31+0.95 | 1.06 + 0.02 | Pleasonton 1973

Les mesures sont assez dispersées. Pour 238, I'énergie totale émise varie de 0.82
MeV. De plus, les photons de basse énergie ne sont jamais mesurés. Pour les évaluations, il
est donc nécessaire d’estimer le spectre d’émission photonique a basse énergie. Il n'existe
pas de mesures des spectres de y prompt de fission pour '”*®U et pour le *'Pu. Pourtant,
leurs fissions ne sont pas négligeables dans les réacteurs a neutrons rapides comme
thermiques et doivent étre prises en compte. D’autres mesures de spectres y sont
réguliérement effectuées sur la fission spontanée du #**Cf.

Depuis quelques années, de nouvelles campagnes de mesure de spectre y de fission
sont en cours, notamment dans le réacteur expérimental de Budapest[45] et aux Etats-
Unis[46]. Les premiers résultats ont déja été publiés. De plus, de nombreux laboratoires
travaillent actuellement a la modélisation des phénoménes de fission. Un code d’évaporation
nucléaire nommé FIFRELIN** est notamment en cours de développement au CEA
Cadarache[47].

IV.3.ii Les données nucléaires dans les bibliothéques
IV.3.ii.a y prompts de fission

Les données relatives aux y prompts de fission se trouvent dans les bibliothéques de
données nucléaires. Nous pouvons trouver les énergies totales émises sous forme de vy
prompts et retardés ainsi que leurs spectres et leurs multiplicités. Les Figure V-3, Figure
IV-4, Figure IV-5, Figure IV-6 et Figure IV-7 représentent les spectres d’émission des y
prompts de fission des trois bibliotheques JEFF-3.1.1, ENDF/B-VII.O et JENDL-4.0 pour
différents actinides.

2 Fission Fragment Evaporation Leading to an Investigation of Nuclear data
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Incident neutron data { ENDFIB-YILO [ U233 [ MT=18 : (z,fission) total fission ! Photon energy distributions Energy distribution

JENDL-4.0 {E=10 pev)
——— JEFF-31.1(E=10 pev)

1E-6

Photon enegy distribution (1/eV)

Qutgeing energy (MeV)

Figure IV-3 Spectres d’émission des y prompts de fission de I’’**U des bibliothéques JEFF-3.1.1
(=ENDF/B-VII) et JENDL-4.0
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Figure IV-4 Spectres d’émission des y prompts de fission de I’”%U des bibliotheques JEFF-3.1.1
(=ENDF/B-VII) et JENDL-4.0
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Figure IV-5 Spectres d’émission des y prompts de fission de I’**U des bibliotheques JEFF-3.1.1
(=ENDF/B-VII) et JENDL-4.0
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Figure IV-6 Spectres d’émission des y prompts de fission du >°Pu des bibliothéques ENDF/B-
Vil et JENDL-4.0
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Figure IV-7 Spectres d’émission des y prompts de fission du 21py des bibliothéques ENDF/B-
VIl et JENDL-4.0

Dans les trois bibliothéques, ces spectres sont tirés des mesures de Verbinski. lls
sont systématiquement considérés comme indépendants de I'énergie du neutron incident.
Les spectres associés aux trois isotopes de l'uranium des bibliotheques ENDF/B-VII.O et
JEFF-3.1.1 sont parfaitement identiques et suivent les recommandations de L. Stewart et R.
Hunter[48]. Celles-ci consistent entre autres a interpoler linéairement les mesures de
Verbinski entre 0 et 0.14 MeV. Contrairement a ENDF/B-VII.0, JEFF-3.1.1 ne contient aucun
spectre pour les deux isotopes impairs du Pu. Nous pouvons remarquer que les spectres
normalisés de I'”*U et du ?**Pu ainsi que ceux de I'”*®U et du ?*'Pu sont deux a deux
identiques dans la bibliotheque ENDF/B-VII.0. Seules les multiplicités sont différentes. Nous
pouvons faire le méme constat avec la bibliotheque JENDL-4.0 pour d’autres couples de
noyaux. Cette redondance est imposée par I'absence de mesures des spectres de fission
pour tous les noyaux fissionnant. Les évaluateurs n’ont pas d’autres choix que d’extrapoler la
forme des quelques spectres de fission mesurés a tous les noyaux fissiles.

L’énergie totale émise par les y prompts de fission peut étre obtenue de deux
maniéres différentes a partir des bibliothéques de données nucléaires :

- Elles sont tabulées®.

5 MF1-MT458
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- Elles peuvent étre calculées en intégrant le spectre d’émission vy de fission pondéré
par sa multiplicite.

Dans le Tableau IV-2, nous vérifions la cohérence entre ces deux valeurs pour 5

noyaux fissionnant. L’énergie du spectre y intégré a été calculée grace au code
PSYCHE[49].

Tableau IV-2 Comparaison des données JEFF-3.1.1, ENDF/B-VII.0 et JENDL-4.0 relatives aux
énergies y de fission

Noyau || Energie totale y[MeV] | Multiplicité y | Spectre y prompt Evaluation
prompte | retardée prompte Intégré [MeV]

7.72+0.52 | 5.01+£0.06 6.31 5.47 JEFF-3.1.1

U 17726052 | 5.010.06 | 6.31 5.47 ENDF.B-VIL.O
7.736 5.235 7.95 7.736 JENDL-4.0
6.97+0.5 | 6.33+£0.05 717 6.72 JEFF-3.1.1

U 6.60+0.5 | 6.33+0.05 7.04 6.60 ENDF.B-VII.O
6.997 6.373 7.43 6.957 JENDL-4.0
6.53+0.53 | 8.25+0.04 8.18 7.254 JEFF-3.1.1
U | 6.68£0.53 | 8.25:0.04 |  7.533 6.68 ENDF.B-VI|
6.547 7.883 6.447 6.221 JENDL-4.0
6.75+0.47 | 5.17+0.06 Absence de spectre JEFF-3.1.1

“Pu 6.74+0.22 | 5.17+0.06 7.783 6.74 ENDF.B-VII.O
6.754 5.32 8.389 7.45(E,<0.2MeV) | JENDL-4.0

7.16 (E, > 4 MeV)

7.64+0.69 | 6.4+0.09 Absence de spectre JEFF-3.1.1

“TPu 7.6410.69 | 6 .41£0.09 8.18 7.26 ENDF.B-VII.O
7.626 6.373 8.1032 7.626 JENDL-4.0

A priori, la valeur de I'énergie prompte totale tabulée devrait étre identique a celle du
spectre intégré. Ce n’est jamais le cas dans JEFF-3.1.1 et ce n’est pas automatique pour les
deux autres bibliothéques. Cette différence vient du fait que ces deux valeurs proviennent
d’expériences et de calculs différents. La cohérence n’a pas systématiquement été vérifiée.
La stratégie ’'ENDF/B-VII lors du passage de la version VI a la version VII a été d’ajuster les
multiplicités y afin d’égaliser ces deux valeurs. De plus, I'énergie émise a été réévaluée en se
basant sur les recommandations de Madland[50]. Il conviendrait de faire la méme chose
pour la prochaine version de la bibliothéque JEFF. De plus, le probléeme des spectres de
fission manquants dans JEFF-3.1.1 pour le #°Pu et le *'Pu peut étre aisément résolu en
prenant tout simplement les spectres contenus dans JENDL-4.0 ou dans ENDF/B-VII.O.
C’est ce qui a été retenu pour la prochaine version de la bibliotheque JEFF. Ceux-ci sont
tous deux tirés de mesures de référence, par conséquent ils sont trés pertinents et ne



56

nécessitent pas d’amélioration particuliére. Dans la bibliotheque d’application CEAvV5[39],
cette solution a déja été mise en ceuvre.

IV.3.iii yretardés de fission

Les produits de fission sont pour la plupart radioactifs et émettent des photons v lors
de leurs désintégrations. Dans JEFF-3.1.1, la fission induite par neutron thermique de I'”*°U
conduit a la formation de 977 produits de fission différents. Parmi eux, on trouve les noyaux
d’hydrogéne, d’hélium ainsi que les autres éléments Iégers issus de la fission ternaire. En
moyenne, la fission de I”*°U créé 2.0034 noyaux. Ce résultat est obtenu en sommant les
rendements indépendants de fission?® de chaque noyau tabulés dans JEFF-3.1.1.

L’énergie totale émise par les photons retardés de fission est tabulée dans le fichier
ENDF. Elle est donnée dans le Tableau I1V-2 du paragraphe précédent. Cette quantité peut
également étre calculée a partir des rendements cumulés de fission”” et des énergies v
totales émises par désintégration®® de chaque produit de fission radioactif selon la formule :

Ey,tot = Zch Ey(PF)
PF

A travers ce calcul, nous obtenons une énergie totale émise sous forme de vy retardés
de fission de 6.193 + 0.150 MeV pour la fission thermique de I”**U. Les 150 keV d'incertitude
ont été obtenus de maniére trés grossiére en ne prenant en compte que les incertitudes sur
les énergies vy émises. De plus, celles-ci n'ont pas été sommées quadratiquement mais
linéairement. Un calcul rigoureux doit prendre en compte les incertitudes sur les rendements
de fission également. Cependant, les trés fortes corrélations, qui sont absentes des fichiers
d’évaluations, rendent complexes le calcul de l'incertitude totale. Un travail de thése a été
effectué autour de cette problématique afin d'estimer lincertitude sur les calculs de
puissance résiduelle[51].

Les calculs de la puissance résiduelle d’'un réacteur aprés la chute des grappes de
sécurité, se limite a estimer I'énergie totale émise sous forme de photon (et d’autres
particules). Par conséquent, il est inutile de connaitre en détail les spectres et les
multiplicités des sources photoniques. Ce n’est pas le cas lorsque I'on effectue des calculs
d’échauffement photonique car le transport des particules entre en jeu. Le spectre en
énergie des sources photoniques doit &tre connu pour pouvoir étre simulé ensuite. Dans la
bibliotheque JEFF-3.1.1, certains des produits de fission radioactifs émetteurs de y n’ont
aucun spectre tabulé associé. Pour la fission thermique de U, cela représente 360
noyaux sur les 977 produits de fission. L’énergie vy totale normalement émise par I'ensemble
de ces noyaux est d’environ 960 keV. La plupart de ces produits de fission ont un rendement
de fission tres faible et ne contribue presque pas a cette énergie. C'est le cas par exemple
du ®Mn dont le rendement de fission est de 'ordre de 10™"2. D’autres noyaux contribuent trés
fortement & cette énergie « sans spectre ». C’est notamment le cas du '**Xe. Les produits de
fission contribuant a plus de 1% aux 960 keV « sans spectre » sont listés dans le Tableau
IV-3.

% MF8-MT454
2T MF8-MT459
B MF8-MT457
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Tableau IV-3 Liste des principaux produits de fission avec des spectres yde désintégration

manquants
Noyau | T2 | Energiey Contribution par rapport Contribution par rapport
par fission | aI’énergie « sans spectre » | a I'énergie retardée totale
(940 keV) (6.193 MeV)

[s] [keV] [%] [%]

¥xe | 30 | 86.276 8.99 1.39
Ba | 15 | 75.229 7.84 1.21
Or 32 | 71.500 7.45 1.15
"Nb | 1.3 | 67.424 7.02 1.09
136m) 47 | 54.199 5.65 0.88
“OXe | 14 | 52.995 5.52 0.86
sr | 04 | 41.601 4.33 0.67
“°Ba 4 40.307 4.20 0.65
'%Nb 2 39.624 4.13 0.64
"“Ba | 12 | 36.336 3.79 0.59
3cs 2 33.973 3.54 0.55
"ixe 2 32.195 3.35 0.52
¥se 32 | 22.348 2.33 0.36
se 15 | 21.361 2.23 0.34
“pr | 804 | 20.723 2.16 0.33
Mg | 20 | 20572 2.14 0.33
¥sp | 10 | 14.783 1.54 0.24
%Mo | 60 | 12.947 1.35 0.21
'%°Ba 2 12.709 1.32 0.21
*'sn 56 | 11.996 1.25 0.19
30Mgp | 378 | 11.082 1.15 0.18
BTe 2 10.860 1.13 0.18
"%Nb 5 9.812 1.02 0.16
total 800.855 83.44 12.93

Nous pouvons voir que les principaux produits de fission émetteurs de vy retardés se
désintégrent en quelques minutes. Or, un calcul a l'aide du code PEPIN[14] de résolution de
I'équation de Bateman permet de montrer qu’entre 0 et 10%s aprés la fission seule 60% de
I'énergie a été dissipée. Environ 95% de I'énergie est émise au bout de 10%. Ainsi, les
lacunes de JEFF-3.1.1 sont d’autant plus importantes que I'échelle de temps de I'expérience
étudiée est courte. Cette étude systématique n’a pas été effectuée pour les deux autres
bibliothéques. Cependant, nous pouvons noter qu’au moins une partie des produits de
fission listés y possédent bien un spectre de production de v.
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Nous pouvons noter que dans la bibliotheque JEFF-2.2, qui est une version
antérieure a JEFF-3.1.1,. la plupart de ces noyaux contenaient des spectres de production v.
Un grand travail a été effectué pour estimer ce que I'on appelle le Pandémonium[52] afin de
mieux connaitre la fraction d’énergie émise par les B et les y aprés chaque désintégration
radioactive. Il semble que lors de la création de la nouvelle bibliotheque prenant en compte
ces mesures, certains spectres jugés incohérents pour certains noyaux ont été supprimés.
C’est notamment le cas du "*Xe.

IV.4 La capture radiative

IV.4.i Principe de la capture radiative

On appelle capture radiative du neutron (n,y) 'absorption d’'un neutron par un noyau
cible #,X suivie uniquement de I'émission de photon y et/ou d’électrons de conversion.

ot IX =X vy
0=5,("x)

S, est I'énergie de séparation du dernier neutron. Pour les noyaux considérés dans
ce document S, est toujours positif et sa valeur varie en général entre 6 et 12 MeV.

La Figure IV-8 décrit la réaction de capture radiative dans le cas du processus du
noyau composé. Un neutron est absorbé par le noyau cible #,X, ce qui créé le noyau
composé “*1,X. Juste aprés I'absorption du neutron incident, le noyau composé se trouve
dans un état défini par deux paramétres : un moment angulaire total J et une énergie
d’excitation E. Ces deux paramétres dépendent de I'énergie du neutron incident E,, de son
spin s=t71/2 et de son moment orbital /.

J=I1+1+1/2
E=E +S,

Le noyau se relaxe ensuite vers son état fondamental ou vers un état métastable par
transitions 'y successives. Comme pour la diffusion inélastique, le noyau composé n’est pas
le seul processus possible. Il est cependant majoritaire.

S, =10 MeV

[H‘H e

AHTY

Figure IV-8 La capture radiative dans le modéle du noyau composé
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IV.4.ii Les chaleurs de réactions dans JEFF-3.1.1

Le Q de la réaction® se déduit de la différence de masse entre le noyau cible *,X et
le noyau résiduel **',X tel qu’exprimé dans le chapitre 3. Les masses des différents noyaux
sont trés bien connues et tabulées dans la bibliothéque de référence AMEO3[53]*° avec des
incertitudes inférieures a 0.1% voire méme 0.01% dans beaucoup de cas. Dans I'annexe A ,
nous comparons la valeur de la chaleur de réaction associée a la capture neutronique dans
JEFF-3.1.1 avec celles évaluées dans AMEO3 pour les principaux produits de fission
responsables de la perte de réactivité dans les réacteurs nucléaires.

Nous pouvons voir que les différences obtenues vont au-dela de I'incertitude sur les
valeurs contenues dans AMEOQ3. Les chaleurs de réaction dans JEFF-3.1.1 doivent donc étre
changées pour correspondre a ces valeurs de références. Ce travail a déja été effectué par
David Bernard et a été pris en compte dans la bibliotheque d’application CEA2005.

IV.4.iii Etat des lieux des spectres de capture radiative dans JEFF-3.1.1 et les autres
bibliothéques

Dans la bibliotheque JEFF-3.1.1, la plupart des produits de fission listés dans
'annexe A ne possédent pas de spectres y. Ce n’est pas le cas des autres bibliotheques.
Ainsi, la bibliotheque JENDL-4.0 posséde des spectres de capture pour les familles
d’isotopes suivantes : Xe, Nd, Cs, Sm, Eu, Pm. La bibliotheque ENDF/B-VII.0 posséde quant
a elle des spectres pour les isotopes et les familles d’isotopes suivants : *'Xe, Nd, "**Cs,
Sm, ®°Eu, ®"Eu, Tc et °'Pm. D’autres spectres sont disponibles pour d’autres produits de
fission non listés dans I'annexe A qui sont donc peu capturant.

Dans I'annexe A, nous avons listé les données de production y pour certains noyaux
d'importance contenus usuellement dans un réacteur nucléaire pour la bibliothéque JEFF-
3.1.1. Certains noyaux ne possedent pas de données de production photoniques. C’est le
cas des isotopes de I'argent, de I'indium, du cadmium et du gadolinium. Dans la bibliothéque
ENDF/B-VII.0, les productions photoniques associées au Gd et a 'Ag sont présentes. Dans
JENDL-4.0, tous les noyaux cités ont des spectres de production v.

D’autres noyaux dans JEFF-3.1.1 possédent des spectres de production y mais
ceux-ci sont incohérents d’'un point de vue énergétique. C’est notamment le cas des isotopes
du fer, de I'aluminium et du titane. Ces incohérences sont mises en évidence sur les Figure
IV-9, Figure IV-10 et Figure IV-11. Pour le *°Fe, I'énergie totale dégagée par les y est
cohérente pour la capture radiative aux faibles énergies neutroniques. Cependant, en
comparaison de JENDL-4.0 et ENDF/B-VII.O, la forme du spectre d’émission vy est décalée
vers les basses énergies. Certaines mesures récentes donnent raison a ces deux
bibliothéques plutét qu'a JEFF-3.1.1.

2 MF3

%0 Atomic Mass Evaluation 2003
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IV.5 Comparaison des différentes sources de photons dans un
réacteur

Dans cette partie, nous comparons les différentes sources photoniques dans un
réacteur nucléaire. Cela nous permet ainsi disoler les réactions nucléaires les plus
importantes.

IV.5.i Estimation des sources de photons dans un cceur de réacteur nucléaire

A l'aide du code de transport de particules TRIPOLI4, nous avons calculé les taux de
réactions neutroniques dans différents composants d’un crayon de combustible UOx enrichi
a 4.5%. Ce crayon a un burn-up de 35000 MWij/t typique de ceux que I'on trouve dans un
réacteur nucléaire a la fin de trois cycles. Le Tableau 1V-4 donne la répartition des taux de
réaction dans le combustible. Ceux-ci sont normalisés a 100 absorptions neutroniques
(fission ou capture radiative) dans le combustible. Nous négligeons donc les réactions de
type (n,p), (n,a) dans ce bilan. Cela ne pose pas de probléme car le but de cette partie est
d’établir des ordres de grandeurs et non d’obtenir des valeurs précises. Les énergies y ont
été obtenues en moyennant les chaleurs de réaction de capture entre les principaux produits
de fission et actinides.

Tableau IV-4 Taux de réaction dans un crayon combustible enrichi a 4.5% pour un burn-up de

35 GWij/t
Réaction Noyaux Taux de réaction | Energie y émise par réaction Contribution a I'énergie vy
[%] [MeV] totale [%]
(n,y) Produits de 12.6 7.56 15.4
fission
Actinides 46.5 5.26 39.6
(n,f) Actinides 40.9 6.79 45.0

Nous pouvons constater que les produits de fission générent plus de 10% de
'énergie y émise dans un réacteur. |l est donc essentiel de posséder les spectres de

production y adéquats afin de ne pas sous-estimer les échauffements photoniques en cours
d’irradiation.

IV.5.ii Comparaison des sources de photons dans le réflecteur en acier d’un réacteur
nucléaire

A l'aide de TRIPOLI4.7, nous avons estimé les taux de production photonique dans
l'acier. Pour cela, nous avons simulé un réflecteur en acier autour d’'un assemblage
combustible. Cette géométrie est la méme que celle utilisée dans le chapitre 3 pour estimer
les échauffements photoniques et neutroniques. Les crayons combustibles simulés sont tous
de burn-up nul.

Les taux de réaction obtenus dans le réflecteur en acier et le combustible sont
donnés dans les Tableau IV-5 et Tableau IV-6. Ces taux de réactions ont été obtenus sur
'ensemble des crayons combustibles et sur I'ensemble de I'acier du réflecteur. Les
incertitudes ne sont pas indiquées car elles sont trés faibles et par conséquent non
pertinentes pour un calcul d’ordre de grandeur.




62

Tableau IV-5 Comparaison des taux de réaction dans I’acier

Réaction Taux de réaction [%]
Inélastique discrete 54.9
Inélastique continue 2.0

Capture radiative 431
Total acier 100

Tableau IV-6 Comparaison des taux de réactions dans le combustible

Réaction Taux de réaction [%]
Inélastique discrete 17.6
Inélastique continue 7.6

Capture radiative 29.2
Fission 45.6
Total combustible 100

Nous avons converti ces taux de réaction en termes d’échauffements photoniques.
Pour cela, nous avons grossiérement estimé les énergies photoniques émises suite a
chacune des réactions :

- Pour la diffusion inélastique discréte, 'énergie moyenne émise est de 50 keV dans
la zone fissile et de 600 keV dans I'acier.

- Pour la diffusion inélastique continue, I'énergie moyenne émise est de 1 MeV dans
le combustible et de 3 MeV dans I'acier.

- Pour la capture, I'énergie moyenne émise est de 5 MeV dans le combustible et de
8 MeV dans l'acier.

- Pour la fission, nous adoptons une valeur de 13.3 MeV prenant en compte les y
prompts et retardés tels que tabulés dans le Tableau IV-2.

Les résultats sont donnés dans le Tableau [V-7.
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Tableau IV-7 Ordre de grandeur de I’énergie photon émise dans le combustible et dans le

réflecteur
Volume Réaction Energie photon [%]

Inélastique discrete 8.6

Réflecteur | |nglastique continue 1.7
Capture radiative 89.7

total 100

Inélastique discrete 0.1

Inélastique continue 1.0
Coour Capture radiative 19.2
Fission 79.7

Total 100

Dans le réflecteur, prées de 90% de I'énergie émise sous forme de photon 7y est due aux
captures radiatives. Dans le combustible, prés de 80% de I'’énergie émise est due a la fission
et les 20% restant a la capture radiative. Ainsi, la diffusion inélastique, qu’elle soit discréte ou
continue, contribue trés peu a I'énergie totale emportée par les photons.

Nous avons décomposé les taux de réactions dans le réflecteur en fonction des
noyaux cibles. Les résultats sont résumés dans le Tableau IV-8.
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Tableau IV-8 Taux de réactions neutroniques sur les noyaux composants le réflecteur en acier

Noyau | Fraction massique | Capture radiative Diffusion inélastique [%)]
[%] [%] totale | discréte | continue
*Fe 70.688 3.23 227 2.28 2.07
*Fe 51.59 60.10 | 60.71 43.66
*Fe 1.34 14.85 15.18 5.78
e 0.13 0.27 0.27 0.22
cr 17.910 4.00 0.98 0.99 0.81
2Cr 4.78 8.18 7.73 20.09
cr 9.77 2.36 2.26 5.07
cr 0.07 0.53 0.51 1.20
Ni 8.210 8.51 2.30 219 5.25
BONi 0.19 1.27 1.17 3.88
EINi 0.09 0.44 0.43 0.85
O2Nj 115 0.20 0.17 1.05
BN 0.04 0.04 0.03 0.37
Mo 0.320 0.02 0.02 0.02 0.07
%Mo 0.02 0.03 0.02 0.08
*Mo 1.38 0.12 0.08 1.03
Mo 0.19 0.06 0.05 0.19
Mo 0.16 0.06 0.05 0.55
Mo 0.16 0.09 0.08 0.33
%Mo 0.03 0.06 0.04 0.33
S 0.007 0.00 0.00 0.00 0.00
Si 0.39 0.05 0.16 0.17 0.01
Sn 0.01 0.02 0.01 0.01 0.03
Ti 0.01 0.02 0.01 0.01 0.02
Al 0.062 0.01 0.05 0.06 0.00
c 0.019 0.00 0.00 0.00 0.00
Co 0.070 2.26 0.06 0.06 0.25
P 0.014 0.00 0.01 0.01 0.01
Nb 0.010 0.14 0.05 0.05 0.19
Mn 1.870 10.00 5.15 5.13 5.62
#cu 0.290 0.53 0.20 0.19 0.53
®Cu 0.11 0.07 0.07 0.33
total 100 100 100 100 100

Les noyaux les plus capturants sont par ordre décroissant d'importance : *Fe, *Mn,
3Cr, *Ni, °2Cr, *°Cr, **Fe, *°Co, *'Fe et ®*Ni. lls représentent & eux-seuls 98.03 % de la
capture radiative dans le réflecteur. Nous avions remarqué dans la partie précédente que les
spectres associés a la capture sur le fer étaient incohérents. Cela conforte I'idée qu’il est
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indispensable de proposer de nouvelles évaluations pour la prochaine version de la
bibliothéque JEFF.

Pour la diffusion inélastique, les noyaux d’'importance sont par ordre décroissant :
*Fe, *'Fe, %2Cr, **Mn, *3Cr, *®Ni, **Fe et °°Ni. Ils représentent & eux seuls 96.46 % de la
diffusion inélastique dans le réflecteur. Dans les évaluations JEFF-3.1.1, tous ces noyaux
possédent des spectres de production v.

IV.6 Conclusion sur les productions photoniques dans les
bibliothéques de données nucléaires

Nous avons effectué une étude critique des données de production photonique
contenues dans les bibliothéques de données nucléaires avec une attention particuliére pour
JEFF-3.1.1. Bien que celle-ci ait depuis longtemps démontrée son efficacité pour les calculs
de transport neutronique, la production y doit étre améliorée. La bibliothéque JENDL-4.0
semble quant a elle posséder le plus de données relatives a ces productions.

Des solutions ont été proposées et finalisées afin de combler les lacunes de
JEFF-3.1.1:

- De nouvelles évaluations des isotopes du plutonium sont en cours de production
pour la prochaine bibliotheque JEFF-3.2. Celles-ci contiendront les spectres y de
fission.

- La bibliotheque JEFF-3.1.2 qui a été produite entre 2011 et 2012 contient
dorénavant les spectres de capture radiative des produits de fission. Ceux-ci ont
été tirés de la bibliotheque TENDL-2011 et proposés par le National Nuclear
Laboratory situé au Royaume-Uni dans le cadre du OECD/WPEC-27[54].

- De nouveaux spectres de capture radiative ont été proposés pour 16 noyaux
essentiels dans un réacteur nucléaire : **Fe, *°Fe, *'Fe, *°Fe, '“Ag, '®Ag, "°Cd,
"I, MBI, "HE, TTHE, "8Hf, T°Hf, "8°Hf, "°Gd, *'Gd. Le processus de production
de ces nouvelles évaluations sera explicité dans le prochain chapitre.

- Un travail a été débuté sur la production de nouvelles évaluations de spectres de
désintégration radioactive mais n’a pour l'instant pas été finalisé.
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Chapitre V'  Production de houveaux spectres gamma de
capture radiative du neutron pour JEFF3

Pour obtenir la meilleure précision sur les calculs d’échauffement photonique, la
qualité des données nucléaires de base est 'un des paramétres essentiels. Ces données
regroupent entre autres les sections efficaces neutroniques qui permettront de calculer les
taux de réactions, les spectres énergétiques des sources photoniques produites lors des
réactions nucléaires et enfin les sections efficaces photo-atomiques. Nous avons vu dans le
chapitre précédent qu’a I'heure actuelle, les sources photoniques dans la bibliothéque
JEFF3.1.1 doivent étre réévaluées. Un certain nombre d’erreurs et omissions ont été mises
en évidence, principalement sur les spectres gamma de capture radiative du neutron. Il est
donc indispensable de proposer de nouvelles évaluations pour les prochaines versions de
cette bibliothéque.

Dans ce chapitre, nous proposons ainsi une méthode de production de nouveaux
spectres y de capture radiative du neutron. Nous proposerons ensuite de nouvelles
évaluations pour 16 isotopes essentiels au bon fonctionnement d’'un réacteur nucléaire.

Ces nouvelles évaluations doivent dans l'idéal se baser sur des mesures. Celles-ci,
bien qu’existantes, sont trés souvent incomplétes et ne permettent pas de décrire la totalité
des spectres. Dans ce cas, les informations manquantes sont calculées en se basant sur
des modéles nucléaires.

V.1 Les mesures de spectres gamma de capture radiative

Il existe au moins deux bibliothéques contenant des données expérimentales liées
aux spectres photoniques de capture radiative :

- La bibliothéque ENSDF*"[55],
- La bibliothéque EGAF*[56].

V.1.i ENSDF : une bibliothéque de schéma de niveaux

Pendant une capture radiative du neutron, les photons y sont émis lors de la
désexcitation du noyau résiduel. Celui-ci perd son surplus d’énergie interne en passant d’'un
niveau d’excitation a un autre moins énergétique jusqu’a atteindre un état stable ou
métastable. Le passage d’un niveau d’énergie Eg,, & un autre d’énergie Ei,; s’effectue par
transition y conduisant le plus souvent a I'’émission d’un photon y d’énergie Egp-Eirr. Pour un
niveau intermédiaire donné, il existe plusieurs transitions y possibles vers différents niveaux
d’énergie inférieure. On associe une probabilité de décroissance a chacune de ces
transitions. Ainsi, en principe, si les énergies de tous les niveaux discrets ainsi que toutes les
probabilités de transition y sont connues entre I'état fondamental et des énergies d’excitation
de l'ordre de S,+E,®, il est possible de reconstruire le spectre d’émission photon de capture
radiative sans aucune donnée complémentaire. Ce spectre sera alors composé de raies y
discrétes.

% Evaluated Nuclear Structure Data Files
%2 Evaluated Gamma-ray Activation Files

% Soit I'énergie d’excitation du noyau résiduel juste aprés la capture d’un neutron d’énergie E,
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La bibliotheéque ENSDF contient les schémas de niveau de nombreux noyaux. Ceux-
ci sont reconstruits a partir d’'un grand nombre de mesures. A titre d’exemple, le schéma de
niveaux du °’Fe contient des informations tirées entre autres de :

- Une expérience d’irradiation du **Mn par des tritons pour étudier la réaction
*®Mn(t,ny)*’Fe. L’étude des énergies des neutrons émis a permis d’identifier les
énergies de 11 niveaux d’excitation.

- La mesure de la décroissance du °’Mn qui fait apparaitre I'énergie du 1°" niveau
d’excitation du *Fe.

- La mesure du spectre photonique émis suite & la capture radiative sur le *°Fe.

Le traitement individuel de chacune de ces expériences est disponible dans la
bibliotheque ENSDF ainsi que dans la revue Nuclear Data Sheet. D’autres mesures non
évaluées sont également disponibles dans une bibliothéque connexe nommée XUNDL.

Les schémas de niveaux disponibles dans ENSDF ne sont complets que jusqu’a une
certaine énergie. C’est-a dire qu’entre le niveau fondamental et un niveau d’énergie E,, tous
les niveaux et toutes les intensités des transitions gamma sont connus. En général, E,, est
inférieure a I'énergie de séparation du dernier neutron S, qui est I'énergie d’excitation
minimale du noyau juste aprés une capture radiative®. Au-deld de I'énergie E,,
physiquement, les énergies des niveaux d’excitation sont si proches que les mesures ont du
mal a les différencier et a les identifier individuellement. Dans le cas de mesures de
rayonnements v, le spectre d’émission y contiendra une composante discréte correspondant
aux y émis par les niveaux discrets « mesurables », et une composante continue liée aux
niveaux discrets « non mesurables ».

On peut notamment observer ce phénoméne lors de la mesure du spectre d’émission
vy suite a la capture radiative du Gd. Ce spectre, tiré de mesures effectuées en Russie dans
les années 50 et publiées en 1957 [57], est représenté sur la Figure V-1. On observe
particulierement le front continu dont le maximum se situe autour de 3 MeV.

7 &, Mev t

No, of coincidences in 10 min,

\f'\
0 000 — B oe-cm
Fig. 1. Experimental y-ray spectrum of Gdy0y.

Figure V-1 Spectre d’émission photonique mesuré suite a la capture radiative d’un neutron par
une matrice de gadolinium

* Seuls les noyaux légers (A<10) ont parfois un schéma de niveau discret décrite jusqu’a des
énergies supérieures a Sn



68

Bien que dans la bibliotheque ENSDF les schémas de niveaux soient incomplets,
celle-ci permet tout de méme de compléter les mesures de spectres gamma de capture
radiative. En identifiant certaines des transitions gamma observées expérimentalement, il est
possible de déduire toute la cascade gamma qui suit. Ce travail est actuellement effectué au
NNDC et les résultats sont compilés dans la bibliotheque CapGam qui est associée a
ENSDF.

Cette bibliotheque ne contient donc que la partie discréte des spectres d’émissions
photon puisqu’elle ne se base que sur les schémas de niveaux. De plus, seule la capture
d’'un neutron thermique est traitée. Cette bibliothéque est donc incompléte pour prédire le
spectre gamma de capture radiative sur 'ensemble du spectre neutronique.

V.1.ii EGAF : une bibliothéque de mesure des photons gamma de capture radiative

Entre 1999 et 2003, un programme de mesure des spectres de production
photonique par capture neutronique radiative a été lancé par 'AIEA®. Cette demande avait
pour but d’améliorer la méthode non-destructive de mesure des éléments par analyse de
spectre Y nommée PGAA®. Cette méthode de caractérisation passive non-intrusive consiste
a identifier un élément a travers le spectre y émis suite a une capture radiative du neutron.
Elle nécessite par conséquent la connaissance la plus précise possible de ces mémes
spectres.

Dans le cadre de ce programme, des mesures de spectres y de capture radiative ont
été réalisées sur 255 noyaux dans différents réacteurs nucléaires expérimentaux. Les flux
neutroniques utilisés étaient thermiques et seuls les photons discrets ont été analysés. La
majorité de ces mesures étaient effectuées avec le réacteur de l'Institute of Isotope and
Surface Chemistry situé a Budapest. Le faisceau de neutron utilisé était & 60K. Trois autres
réacteurs ont également été utilisés pour effectuer les mesures. lls étaient situés en Inde, en
Corée du Sud et au Vietnam.

La bibliothéque EGAF référencie les spectres photoniques de capture radiative
obtenus a partir de chacune de ces mesures. Ces spectres ont été évalués puis compareés et
complétés avec l'aide de la bibliotheque ENSDF. Des schémas de niveaux trés incomplets
en comparaison de ceux présents dans ENSDF ont également été déduits de ces mesures.
Cette bibliotheque a l'avantage par rapport a CapGam de prendre en compte des
expériences récentes dont l'instrumentation était optimisée pour acquérir un maximum de
raies y discrétes sur une gamme d’énergie allant de quelques keV a un peu plus de 10 MeV.

Comme pour CapGam, les spectres disponibles sont rarement complets puisque la
partie continue n’est pas mesurée. Nous avons représenté sur la Figure V-2 la fraction de
I'énergie totale émise suite a une capture radiative qui est effectivement dissipée dans les
spectres de la bibliotheque EGAF. Nous pouvons voir que ce ratio est égal a 1 pour les
noyaux dont la masse est inférieure a 60. C’est-a-dire que le spectre discret disponible dans
EGAF semble contenir toute I'énergie disponible créée lors de la réaction de capture
radiative. Au-dela de cette masse, ce ratio diminue. Dans ce cas le continuum gamma est au
mieux non-négligeable et au pire prépondérant.

% Agence Internationale de 'Energie Atomique

% Prompt Gamma-Ray Activation Analysis
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Figure V-2 Rapport de I’énergie disponible dans les spectres de EGAF Q, sur I’énergie totale
disponible par capture radiative B,=S,,

Le %®Fe est un noyau dont la masse est inférieure a 60. Des mesures effectuées a la
fin des années 70[58] montrent une absence de continuum tel que celui observé dans le cas
des mesures du gadolinium. Ce spectre du *°Fe est représenté sur la Figure V-3.

e ’_ -
Tt i | ana ire fRR - ]
L T ] i
-th | i gl ) J
i ol —h\—J
& Wl g ||
L., | i AL by O
| STt MR NL  s S— ——N—‘—J—'I—
| [ =
L |
J . k'"LJ..l_w iz L g am b (e ‘:.| b o |
I L)
u*-‘:L;.l_'lJ.....JL_L, 14 J\_J l I ~ l
¢ § | ] | 1 i
mtm— L e S Rty ..I
i o o - - hj'““wq_'._
£y M)

Figure V-3 Spectre d’émission de y de capture sur le *Fe

V.2 Modeéles associés a la simulation de la cascade gamma

Pour compléter les lacunes des bibliothéques au niveau des spectres de capture
radiative, nous devons utiliser des modéles de réaction nucléaire.

De maniére générale, les réactions nucléaires neutroniques dans les réacteurs
peuvent étre décrites a travers 4 étapes:

- Au départ, le systeme est composé d’'un neutron incident d’énergie cinétique E et
d’'un noyau cible au repos dans le référentiel du laboratoire.
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- Ensuite, au moment du choc, les fonctions d’'ondes du neutron et du noyau
s’interpénétrent et ne sont plus dissociables. Ce nouveau systéme est instable et a
une durée de vie trés courte. Ses caractéristiques varient selon le type de réaction
et I'énergie de la particule incidente.

- Un nouveau systéme est ensuite créé. Il est composé d’un noyau résiduel et d’une
particule. Les deux ont une énergie cinétique non-nulle dans le référentiel du
laboratoire. La nouvelle particule dite primaire peut aussi bien étre une particule
massique telle qu’un neutron ou un proton, qu’un photon y ou un électron.

- Si apres émission de la particule primaire, le noyau résiduel est toujours dans un
état instable, il évacuera son surplus d’énergie en émettant des particules
secondaires (neutron, proton, photon, ...) jusqu’a atteindre un état stable ou
métastable. C’est 'état final du systéme.

Il existe une multitude d’états possibles pour chaque étape intermédiaire. Chacun de
ces états est accessible avec une certaine probabilité qui elle-méme dépend de I'état de
I'étape intermédiaire. Ainsi, il existe un trés grand nombre de chemins réactionnels possibles
allant de la premiére étape a la derniére. On peut appliquer une probabilité d’occurrence a
chacun de ces chemins. Celles-ci permettront ensuite de déduire les sections efficaces
d’interaction particule matiére. Par exemple, dans le cas de la capture radiative du neutron,
la section efficace est la somme des probabilités d’occurrence des chemins réactionnels
pour lesquels I'éjectile primaire émis lors de la troisieme étape et tous les éjectiles
secondaires émis lors de la quatrieme étape sont des photons ou des électrons de
conversion. En général, la condition sur I'éjectile primaire est suffisante. En effet, il est trés
rare que I'éjectile primaire soit un photon et que parmi les éjectiles secondaires une autre
particule soit émise. Dans le cas du **°Pu, ou ce phénoméne est particuliérement observé
lors de la fission, la réaction (n,yf) ne représente qu’une fission sur 1000. Nous pouvons donc
considérer que lorsque I'éjectile primaire est un photon alors I'ensemble des particules
secondaires seront toutes des photons (ou des électrons dans le cas d’une conversion
interne).

Calculer le spectre de capture radiative revient donc a calculer les spectres
individuels d’émission y associés a chacune des voies correspondant a I'émission d’'un y
primaire. Le spectre de capture radiative est constitué de la somme de tous les spectres
partiels pondérés par la probabilité d’occurrence de la voie a laquelle ils correspondent.

Ce calcul s’effectue en deux étapes:

- La premiére étape consiste a calculer la probabilité d’occurrence de chaque voie
menant a I'’émission d’un photon primaire. Pour cela, nous utilisons le modéle du
noyau composeé.

- La seconde étape consiste a désexciter le noyau résiduel obtenu aprés I'émission
du photon 7y primaire en simulant les transitions y successive. Pour cela, nous
utilisons le modéle de décroissance de Hauser-Feshbach[59].

V.2.i Le modéle du noyau composé
Il existe trois modéles usuels permettant de prédire les probabilités d’occurrence des

réactions nucléaires :

- Le modéle du noyau composé que nous avons évoqué plusieurs fois dans le
chapitre précédent,

- Le modéle du pré-équilibre,

- Le processus direct.
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Ces trois modéles sont trés bien expliqués dans la documentation du code TALYS
[60]. lls se distinguent principalement par la durée de vie de la seconde étape d’une réaction
nucléaire telle que décrite précédemment. Ce temps est caractéristique du nombre de
collisions intranucléaires effectuées par la particule incidente avec les nucléons du noyau
cible. Ainsi, dans le modéle direct, qui est le processus le plus court, I'énergie cinétique
transmise par la particule incidente au noyau cible est transférée pendant quelques collisions
(1 a quelques unités) avec les nucléons. Dans le cas du noyau compose, qui est le
processus le plus long, I'énergie est distribuée entre tous les nucléons du noyau cible. Un
noyau dit composé est créé.. Le pré-équilibre est un processus médian entre les deux autres
processus. La particule incidente interagit avec trop de nucléons pour que le processus soit
direct, mais pas assez pour qu’un noyau composeé soit formé.

Dans le cas de la capture radiative du neutron, des énergies thermiques jusqu’a
environ 1 MeV, seul le processus du noyau composé est actif. Au-dela, le pré-équilibre
intervient peu a peu puis prend de l'importance jusqu’a devenir prédominant pour les
énergies neutroniques situées autour de 10 MeV. Cependant, a ces énergies, la section de
capture radiative est négligeable par rapport a celles des autres réactions nucléaires
neutroniques. De plus, dans un réacteur nucléaire, a cette énergie, le flux neutronique est
extrémement faible en comparaison du niveau de flux total (moins de 0.05%’). Ainsi, il est
possible de considérer que le seul modéle important pour la réaction de capture radiative du
neutron est le noyau compose.

Ce modéle postule que lors de la seconde étape ou projectile et noyau cible sont
indiscernables, un noyau composé bien défini est créé. Ce noyau a une durée de vie trop
courte pour que I'on puisse I'observer directement mais suffisamment longue pour qu’il ait
« oublié » sa voie de formation, c’est-a-dire quelle était la particule incidente et le noyau cible
lors de la premiére étape. C’est ce que 'on appelle 'hypothése de Bohr. Ainsi, quel que soit
la voie de création du noyau composé, la probabilité que celui-ci se désintegre par émission
de particule vers un état particulier est toujours la méme. Cette propriété est trés utilisée
pour les expériences dites « surrogate » ou de transfert qui consistent a étudier certaines
réactions nucléaires trés difficiles a observer car trés peu probables par le biais d’'une autre
réaction produisant le méme noyau composé. Pour plus de précision sur ces expériences, le
lecteur pourra se référer a la thése de Guillaume Boutoux[61].

Le modéle du noyau composé, dans le cas général, permet de calculer la probabilité
pour un systéme d’entrée o de conduire a un systéme de sortie . Ces deux systémes sont
constitués d’un projectile et d’'un éjectile de type a et a’ de spin s et s’, d’énergie cinétique E,
et E,, de moment orbital et de parité Iz et I’z ainsi que d’'un noyau cible et d’'un noyau
résiduel de spin-parité /77, et I'll; d’énergie d’excitation E’ et E/. La nature du noyau
composé est fixée par le noyau cible et la particule incidente mais également par le noyau
résiduel et I'éjectile :

J=s+1+[=s+1"+I'
=7,y (-1) =7 11, (-1)"

L’expression de la section efficace associée a la réaction nucléaire menant de I'état o
a I'état o peut s’écrire ainsi dans le modéle du noyau composé :

%7 Résultats obtenus avec un calcul Monte Carlo dans un crayon combustible en milieu infini
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Sans expliciter tous les termes de cette formule, nous pouvons extraire un certain
nombre d’informations :

- Les deux premiéres sommes correspondent aux états de spin parité Jraccessibles
pour le noyau compose.

- Les deux secondes sommes correspondent aux états possibles du projectile j/
autorisant I'apparition d’'un noyau composé de moment angulaire total J sachant
que le noyau cible a un spin /.

- Les deux derniéres sommes sont les états possibles de I'éjectile jI” autorisés a
partir d’'un noyau composé de moment angulaire total J sachant que le noyau
résiduel a un spin /’.

- Leterme T olj (E ) représente la probabilité d’atteindre I'état du noyau composé de

moment angulaire total J a partir du systéme o dont le projectile de type a,
d’énergie cinétique E,, a un moment angulaire total j et un moment angulaire orbital
l, .

- Le terme <T0‘{/.l.j.(Ea')> représente la probabilit¢ de quitter I'état du noyau

composé de moment angulaire total J en émettant un éjectile de type a’, d’énergie
cinétique E,, de moment angulaire total j’ et de moment orbital /.

Dans le cas de la capture radiative, le projectile est un neutron et I'éjectile est un
photon gamma. La section de capture radiative totale du neutron se déduit de
l'intégrale suivante:

max

comp(E )_J‘ comp(E Ey)dEy

{n1/2,E,,E, 1,11, |
:{7,1,Ey,E{,1',Hf}
E;,nax =E, +S,
Le spectre d’émission des photons gamma primaires se déduit a partir des voies
individuelles composant la réaction de capture radiative :
J(E,E)

S (E . E )=—E
ny n V4 Y
n }/(En)

Juste aprés I'émission du gamma primaire, la proportion de noyaux résiduels se
trouvant dans I'état d’excitation d’énergie E,', c’est-a-dire la population du niveau d’énergie
E,, peut s’écrire :
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O'M,(E Ey)

n’

PE,E/ =E +S, — E)=
o,,(E,)

D’aprés cette formule, la somme des populations de chaque niveau est égale a 1.
V.2.ii Le modéle de décroissance de Hauser-Feshbach

Lors d’une capture radiative du neutron, le modéle du noyau composé permet de
connaitre la population de tous les niveaux excités du noyau résiduel juste aprés émission
du vy primaire. Il convient a présent de simuler la cascade de transition y qui suivra. Pour cela,
on utilise un second modele venant compléter celui du noyau composé : le modéle de
décroissance de Hauser-Feshbach.

Ce modeéle consiste a faire varier la population des niveaux d’excitations du noyau
par itération successive jusqu’a ce que celle-ci ne soit plus distribuée que sur le niveau
fondamental ou sur un niveau métastable. A chaque itération, la population de chaque
niveau excité est distribuée entre les niveaux d’énergie inférieure par transition yen suivant
une loi de probabilité particuliere. Pour reproduire le spectre gamma associé, il suffit donc de
conserver a chaque itération la population ayant empruntée chaque transition y et de la
pondérer par I'énergie de cette transition.

A chaque nouvelle itération, la population d’'un niveau donné dépend donc de la
population des niveaux d’énergie supérieure ainsi que de leurs probabilités de décroissance
vers ce méme niveau. La population du niveau n°i’ s’écrit en fonction de la population des
niveaux supérieurs :

P (E ), 1.1 = 3 3 [P (B, (), 1,11)]
IJ1 i

Fy(Ex @),1,11 = E_.("),I',I1")
X
1—‘tot (Ex (l),],H)

On identifie dans cette formule la population des niveaux d’énergie supérieure ainsi
que la probabilité de transition de ces niveaux vers le niveau i’. Cette probabilité est le
rapport entre deux quantités nommeées largeur de voie. Au numérateur, nous avons la
largeur de voie associée a une décroissance du niveau i vers le niveau i'.

A basse énergie®, les niveaux excités des noyaux usuels sont bien connus. Nous
connaissons leurs énergies discrétes et les transitions gamma qui leurs sont associés
(énergies, intensités et niveau darrivée). Les probabilités de transition gamma
correspondent tout simplement a l'intensité des transitions gamma tabulées.

Aux plus hautes énergies, 'augmentation de la densité de niveaux par unité d’énergie
rend impossible la distinction individuelle des niveaux excités du noyau. Nous devons alors
traiter le schéma de niveau de maniére statistique en considérant des groupes d’énergie
contenant un grand nombre de niveau. Les largeurs de voies doivent également étre traitées
de maniére statistique. L’expression de la largeur de voie individuelle peut s’écrire :

%8 La limite entre haute et basse énergie varie fortement d’un noyau a l'autre
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Ici, E«(i) ne représente plus I'énergie d’un niveau discret mais I'énergie moyenne d’'un
groupe énergétique.

Deux quantités apparaissent dans cette formulation:

- La densité de niveaux de spin-parité [/7 et dénergie d’excitation E,(i) :

P(E(D),1,IT),
- Le coefficient de transmission gamma <T0‘[]',.j.(Ea.)>

Ce second terme dépend d’'une valeur nommée fonction de force gamma notée
fx (Ey) qui dépend elle-méme de I'énergie E, et de la multipolarité XL du gamma émis :

Ty(E,))=2ny(E)E,"

La fonction de force et la densité de niveau sont obtenues en utilisant des modeéles
nucléaires.

V.2.iii Modéles de fonction de force et de densité de niveaux

Il existe de nombreux modéles permettant de décrire les fonctions de force et les
densités de niveaux. Une liste non exhaustive de ces modéles est trés bien décrite dans
l'article associé a la bibliothéque de parameétres nucléaires RIPL3.0[62]. En se basant sur
l'article rédigé par Kopecky et Uhl en 1990[63], nous avons choisi de prendre pour modeéle
de fonction de force la EGLO (Enhanced Generalized LOrentzian) et comme modeéle de
densité de niveaux le CGCM (Composite Gilbert-Cameron Model).

V.2.ii.a Le modéle composite de Gilbert et Cameron

En théorie, le schéma de niveaux d’'un noyau conserve une structure discréte au
moins jusqu’a I'énergie de séparation du dernier neutron S,. Jusqu’a cette énergie, tous les
niveaux sont liés et correspondent aux valeurs propres du puits de potentiel constitué par le
noyau. En réalité, les schémas de niveaux contenus dans les bibliotheques ne sont jamais
complets. lls deviennent mémes inexistants lorsque le noyau traité s’éloigne de la vallée de
la stabilité. Pour les noyaux usuels situés dans ou a proximité de celle-ci, I'énergie jusqu’a
laquelle le schéma de niveaux est complet diminue avec la masse du noyau. Ainsi, dans la
bibliothéque RIPL3, le schéma de niveaux du *°Fe est considéré comme complet jusqu’a une
énergie de 5.3 MeV tandis que pour I'”®U cette énergie n’est que de 1.47 MeV.

Le modele de Gilbert et Cameron permet, a défaut du schéma de niveaux exact, de
calculer la densité de niveaux quelle que soit I'énergie d’excitation, le spin et la parité. Ce
modele est divisé en deux parties. En dessous d’'une énergie E, .., la densité de niveaux
augmente exponentiellement en suivant le modéle de la température constante:

Paceu (B)=peny (E)=—expl(E ~ E)/T)

Avec E, et T des parametres ajustables.
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Au dela de I'énergie E..cx la densité de niveaux augmente selon le modéle du

backshifted Fermi gas :
et (E)= pamns (E) = 1 7 exp(2/al)
GCCM BFM \/EO' 12 a1/4U5/4

Avec :

- a est le paramétre de densité de niveaux. Ce paramétre peut-étre déduit de la
densité de résonances autour de S, ou obtenu a 'aide de valeurs systématiques

- o est le spin-cutoff. |l est caractéristique de la dispersion en spin et en parité des
niveaux nucléaires. Ce parametre est obtenu a l'aide de systématiques sur
lesquelles subsiste une trés forte incertitude.

- U est I'énergie effective. Elle est une fonction de I'énergie d’excitation E prenant en
compte les effets d’appariement par paire des nucléons du noyau.

Les parameétres du modele de température constante et I'énergie E....» S'ajuste en
supposant la continuité de la densité de niveaux et de sa dérivée en tous points. Une
troisieme équation d’ajustement est obtenue en intégrant la fonction de densité de niveaux
sur un intervalle de basse énergie et en la comparant au nombre de niveaux tabulés. Si le
schéma de niveau est trop mal connu pour pouvoir effectuer cette méthode, il est possible
d’utiliser des valeurs systématiques.

V.2.ii.b Le modele de la Enhanced Generalized LOrentzian (EGLO)

La plupart des modéles de fonction de force se basent sur les mesures de ce que I'on
appelle la résonance dipolaire géante (GDR*). Il a été constaté que les noyaux absorbent
fortement les photons a des énergies situées autour de 15 MeV. La variation de la section
efficace de photoabsorption prend une forme de lorentzienne dont la largeur est de
quelques MeV. Nous pouvons voir sur la Figure V-4 les sections efficaces de
photoabsorption du ?®*Pb, de I''®Sn et du °®Cu[64]. Les paramétres de cette résonance sont
tabulés et disponibles dans la littérature pour la plupart des noyaux connus. En théorie, il
existe une GDR différente associée a chaque multipolarité photonique (GMR par exemple)
mais dans les faits la résonance associée aux photons de multipolarité E1 est prédominante.
Les paramétres des autres résonances sont rarement mesureés.

Figure V-4 Section d’absorption photonique du 208pp, 12054 Scu
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Il est possible de définir une fonction de force de photoabsorption. Celle-ci peut étre
reconstruite a partir des parameétres de la résonance dipolaire géante (énergie et largeur de
résonance) ainsi que de paramétres dajustement. En effectuant deux hypothéses
simplificatrices, il est possible de déduire la fonction de force d’émission gamma (celle sui
nous intéresse pour pouvoir calculer les coefficients de transmission) de la fonction de force
de photoabsorption. Ces deux hypothéses sont :

% Giant Dipole Resonance
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- La photoabsorption est un phénomeéne réversible. Ainsi, la fonction de force de
photoabsorption d’'un photon d'énergie E, par un noyau passant de son etat
fondamental & un niveau d’énergie E, est égal a la fonction de force d’émission
gamma d’un noyau se désexcitant d’'un état d’énergie E, vers son état fondamental
en émettant un photon d’énergie E,.

- Les fonctions de force ne dépendent que de I'énergie du photon émis et pas de
'énergie du niveau de départ.

Ces deux hypothéses peuvent se résumer avec I'équation suivante :

fXL,E7+Ex —E, (E;/) = fXL,Ey—>O(E7/) = fXL,O—>E7, (E;/)

Le modéle EGLO donne une expression de cette fonction de force :

E,Tx(E,.T)) | 07Tk (B, =0.T))

f(E,)=8.674-10"%x0o.T
T (E-E+ENE,T) B

7

Cette équation contient deux termes :

- Le premier terme est déduit de la reconstruction de la section de photoabsorption a
partir des parametres de la GDR. E, est I'énergie de la résonance et 7k correspond
a la largeur de résonance corrigées pour prendre en compte I'énergie du photon y
et la température nucléaire. La GDR n’apparaissant qu'avec des photons y de
hautes énergies (sur la Figure V-4 les mesures ne commencent toutes qu’a partir
de 6 MeV), ce terme est insuffisant pour permette de décrire les fonctions de force
aux plus faibles énergies.

- Le deuxieme terme est donc un facteur correctif permettant de reproduire le
comportement des transitions y de basse énergie avec la fonction de force.

V.2.iv Quelques codes de simulation des réactions nucléaires

Il existe de nombreux codes de simulation des réactions nucléaires permettant entre
autre de résoudre I'équation du noyau composé et de calculer le spectre de production
gamma :

- GNASH][65] est un code américain produit a Los Alamos dont le développement est
a présent interrompu depuis les années 90. Certains spectres de production
photonique disponibles dans la bibliotheque JEFF3.1.1 (notamment ceux du
hafnium) ont été obtenus avec ce code.

-  EMPIRE[66] est le code américain qui est le successeur de GNASH. Dans la
bibliotheque ENDF/B-VII, un grand nombre de spectre de production de particules
ont été calculés avec ce code.

- TALYS[60] est I'équivalent européen d’EMPIRE et se base également sur les
développements antérieurs de GNASH. Il est développé conjointement entre le
CEA/DAM et NRG (Pays-Bas). Le langage de programmation est le FORTRAN. Un
second code nommé TEFAL est développé en paralléle avec TALYS. Il permet de
convertir les résultats obtenus avec TALYS (sections efficaces, spectres, ...) au
format ENDF. Chaque année, une bibliotheque de données nucléaires nommée
TENDL est entierement produite avec TALYS et TEFAL. Elle contient toutes les
données usuelles que l'on trouve dans les autres bibliothéques. Dans la
bibliotheque JEFF3.1.2, comme nous l'avons déja dit dans le chapitre 4, les
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produits de fission, qui ne possédaient pas de spectres de production vy, ont intégré
les spectres disponibles dans la bibliotheque TENDL-2011.

- CCONE[67] est un code développé au Japon. Une grande partie des spectres de
production de particules disponibles dans la bibliotheque JENDL-4.0 ont été
produits avec ce code.

Ces 4 codes sont déterministes. D’autres permettent également de calculer le spectre
de production y avec une méthode Monte Carlo :

- Dice box est 'un des premiers codes ayant permis de calculer des spectres de
production de capture radiative par méthode Monte Carlo. Il a été développé dans
les années 90 a l'université de Prague par Becvar et Ulbig[68]. Ce code fait a
présent office de référence dans le domaine du calcul de la cascade y par méthode
Monte Carlo.

- FIFRELIN[69] est un code de modélisation des processus de fission actuellement
en développement au CEA Cadarache. Il permet entre autres de calculer le spectre
de y prompt de fission d’'un noyau en appliquant un processus de type similaire a
Dice box appliqué a la décroissance de chaque fragment de fission. Ce code peut
potentiellement étre utilisé pour calculer les spectres de production photonique
aprés une capture radiative.

V.3 Les nouvelles évaluations

Nous avons identifi€ un certain nombre de noyaux pour lesquels les spectres de
production photonique de capture radiative étaient erronés ou manquants. 16 noyaux ont été
sélectionnés pour leurs importances respectives dans un réacteur nucléaire : le **Fe, le *Fe,
le 5'Fe, le ®Fe, I"Ag, I"®Ag, I"®In, I"In, le "*Cd, le "*Hf, le ""°Hf, le ""Hf, le "®Hf, le
"®Hf e "°Gd et le "'Gd. Pour chacun de ces noyaux, nous allons produire de nouvelles
évaluations dans lesquelles de nouveaux spectres de capture radiative seront insérés. La
partie neutronique (section efficace, Q de réaction, ...) restera quant a elle inchangée.

V.3.i Production de nouvelles évaluations combinant le code TALYS et les
évaluations EGAF

Pour une question de cohérence entre les différentes données liées a la capture
radiative au sein d'une méme évaluation, les multiplicités et les spectres de production
photonique sont déclarés sur le méme intervalle que celui des sections efficaces
neutroniques. Par contre, le maillage énergétique du neutron incident n’est pas imposé.
Souvent, cet intervalle énergétique s’étend de 25 peV a 20 MeV. Dans le cas du Fe, cet
intervalle s’étend jusqu’a 200 MeV car ce matériau est utilisé dans les structures des
accélérateurs de particules et peut subir des irradiations atteignant cette énergie. Il est
d’ailleurs indiqué en MF1-MT451, que les données nucléaires associées aux grandes
énergies neutroniques (>20 MeV) ont été produites dans le cadre d’'une collaboration avec
'HINDAS qui est un programme européen de production de données pour les accélérateurs
de particule. Les spectres de capture radiative doivent bien évidemment étre proposés sur le
méme intervalle d’énergie.

Nous avons choisi de calculer 61 spectres de production de y pour 61 énergies
neutroniques différentes. Nous avons décidé de les insérer en MF6-MT102 dans les fichiers
ENDF. Le choix de cet emplacement nous a été imposé par le code TEFAL. La version
utilisée au moment de la production des nouvelles évaluations ne permettait pas de les
insérer en MF12-14-15.

Les neutrons dont I'énergie se situe dans lintervalle compris entre 25 ueV et 1 keV
contribuent a prés de 95% des captures radiatives. Dans cet intervalle d’énergie, nous avons
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inséré dans les évaluations un spectre composé des mesures EGAF combinées si besoin
avec un calcul TALYS. Le spectre discret contient les mesures contenues dans la
bibliotheque EGAF sans changer ni les intensités, ni les énergies des émissions y. Si ce
spectre ne dissipe pas toute I'énergie disponible lors de la réaction de capture radiative,
nous le complétons avec un calcul TALYS. Nous simulons une capture radiative d’'un
neutron de 1 keV en prenant en compte les trente premiers niveaux excités du noyau
résiduel. Le spectre calculé par TALYS puis mis au format ENDF par TEFAL contient donc
une partie continue et une partie discréte. Nous considérons que la partie discréte est déja
trés bien décrite par EGAF et nous ne gardons que la partie contenue que I'on renormalise a
I'énergie dissipée manquante dans le spectre EGAF.

Nous avons choisi dans le calcul TALYS de prendre en compte le maximum de
niveaux discrets possibles pour la simulation de la cascade y car le spectre continu en est
trés dépendant. Nous pouvons le voir sur la Figure V-5 sur laquelle nous avons tracé le
spectre continu en fonction de ce nombre de niveaux pour la capture neutronique du "*°Gd a
1 keV. Nous pouvons voir que l'augmentation du nombre de niveaux pris en compte a
tendance a faire basculer le maximum du continuum vers les hautes énergies. Sur le spectre
mesuré par Groshev sur la Figure V-1, nous pouvions constater que le maximum du
continuum était situé aux alentours de 2.8 MeV. Nous nous approchons de cette valeur a
mesure que le nombre de niveaux discrets pris en compte est important. Avec 30 niveaux, le
maximum permis par la version de TALYS utilisée au moment de la production des nouvelles
évaluations, le maximum du continuum était centré sur 2 MeV.

3.5

— 1 niveau

—5 niveau

~10 niveau
20 niveau

—30niveau

Intensité d'émission [u.a.]

0.5 =1

| | | | | | .
4 5 6 7 8 9

3
Energie du photon émis [MeV]

Figure V-5 Spectre continu de capture neutronique du 155Gd(n1 kevs ¥) en fonction du nombre
de niveaux discrets

Au-dela de 1 keV, les spectres mesurés par EGAF ne permettent plus de décrire
correctement la cascade de transition de y aprés la capture. En effet, de nouvelles transitions
vy de hautes énergies deviennent accessible a mesure que I'énergie initiale du noyau
composé augmente. L’énergie maximale des photons mesurés dans EGAF ne dépasse
jamais S,. Par conséquent, les spectres insérés entre 1 keV et 20 MeV (ou 200 MeV) ne
sont issus que d'un calcul TALYS dans lequel nous avons pris en compte 30 niveaux
discrets pour le noyau résiduel.

Ce travail est décrit dans deux articles de conférence disponibles dans les références
[70] et [71] ainsi que dans les documents de travail (JEFF/DOC) [73] et [74].
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V.3.ii Limitation de cette méthode de production

Nous ne traiterons ici que la limitation de cette méthode de production vis-a-vis du
spectre de vy induit par des neutrons thermiques puisqu’il sera émis lors de 95% des
captures.

Nous avons déja exposeé les limitations sur le calcul du continuum liées au nombre de
niveaux discrets pris en compte.

Une seconde limitation vient du fait que I'on considére le spectre comme constant
dans lintervalle d’énergie allant de 25 peV a 1 keV. Cette approximation a été effectuée pour
des raisons liées a un manque de mesures plutét que sur des considérations physiques. En
effet, dans cet intervalle énergétique, il est possible de distinguer deux types de capture
radiative du neutron : la capture thermique et la capture résonnante. Physiquement, le noyau
composeé issu de ces deux types de capture sera de méme nature mais son moment orbital
pourra étre différent. Dans le modéle de décroissance de Hauser-Feshbach, nous avons vu
que les fonctions de forces dépendaient fortement de la multipolarité du photon émis. Par
conséquent, deux niveaux d’énergie identique mais dont le spin et la parité sont différents ne
conduiront pas a la méme cascade v. Les coefficients de transmissions a partir de ce niveau
ne seront pas les mémes.

Des différences avaient déja été observées entre les spectres de capture thermique
et résonnante du *°Fe dans les années 1970[72]. Les spectres thermiques et résonnants
mesurés sont représentés sur la Figure V-5. On peut constater que les intensités des pics
différent entre les deux spectres.
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Figure V-6 Spectres émis suite a la réaction (n,y) avec un neutron thermique et un neutron de
1.15 keV capturé par la premiére résonance de capture du *°Fe

Un travail de these avait été effectué sur la capture radiative du Gd. Les résultats
sont disponibles dans la référence[75].

V.3.iii Comparaison des nouveaux spectres avec les autres évaluations

Nous souhaitons comparer les spectres contenus dans les nouvelles évaluations
proposées avec ceux qui sont disponibles dans les autres bibliotheques de données
nucléaires. Cette comparaison se limite aux spectres thermiques puisque ceux-Ci
représentent la majorité des captures radiatives.



80

Cette comparaison spectre a spectre n'est pas simple a effectuer. En effet, les
nouvelles évaluations contiennent des pics discrets alors que les autres n’en contiennent
que rarement. De plus, les maillages énergétiques utilisés pour la partie continue ne sont
pas harmonisés entre toutes les évaluations. lls peuvent étre trés fins comme trés grossiers.
Par conséquent, pour les comparaisons, tous les spectres ont été condensés sur un méme
maillage énergétique a 94 groupes. Ce maillage est celui utilisé par le code NJOY lors de la
mise en groupe des sections efficaces photoniques.

Pour effectuer cette condensation sans erreur, nous avons utilisé le code TRIPOLI4.
Dans ce calcul, un neutron d’énergie 1.1.10"" MeV est simulé dans un matériau infini
composé uniquement du noyau étudié. Nous récupérons le spectre de production
photonique sur 94 groupes grace a la sortie de TRIPOLI4 nommée « PHOTON
PRODUCTION FROM NEUTRON SECONDARY_SPECTRUM ».

Nous avons représenté quelques spectres obtenus dans les sous-paragraphes
suivants. Le reste est disponible dans 'annexe B.

V.3.iii.a Nouvelles évaluations du **Fe

Nous avons représenté les spectres obtenus dans le cas du **Fe sur la Figure V-7.
Les mesures EGAF sont disponibles sur la Figure V-8.

— Nouvelle évaluation
g —JEFF311
—JENDL4

Production de photon [MeV'1]
:;
|

HMUH 0]

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Energie du photon [MeV]

Figure V-7 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
**Fe avec les autres évaluations
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Figure V-8 Emissions photoniques discrétes du %Fe contenues dans EGAF et insérées dans
les nouvelles évaluations

Le spectre thermique du **Fe des nouvelles évaluations ne contient que les
évaluations EGAF. D’aprés le chapitre 4, ce spectre était incohérent d’'un point de vue
énergétique dans la bibliothéque JEFF-3.1.1. Nous pouvons voir que les photons discrets de
haute énergie n’étaient pas pris en compte. C’est notamment visible autour de 9 MeV. Les
évaluations de JENDL-4.0, qui semblent prendre en compte les photons primaires ne sont
pas en accord avec les nouvelles évaluations. En effet, I'intensité du spectre autour de 9
MeV est beaucoup plus faible dans JENDL-4.0. Autour de 7 MeV, lintensité du spectre
JENDL-4.0 est beaucoup plus élevée. Le spectre de JENDL-4.0 est basé uniquement sur un
calcul avec le code GNASH.

V.3.iii.o Nouvelles évaluations du *°Fe
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Figure V-9 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
*Fe avec les autres évaluations
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Figure V-10 Emissions photoniques discrétes du *Fe contenues dans EGAF et insérées dans
les nouvelles évaluations

Le spectre y de capture thermique était cohérent d’'un point de vue énergétique dans
JEFF-3.1.1. Les nouvelles évaluations et JENDL-4.0 sont en accord sur la production de
photon primaire entre 7 et 8 MeV. Les principales différences entre les nouvelles évaluations
et JENDL-4.0 semblent provenir du maillage énergétique. En effet, dans les nouvelles
évaluations, les photons sont tabulés de maniére discréte. Ce n’est pas le cas ni dans
JENDL-4.0, ni dans JEFF-3.1.1. Le spectre de JEFF-3.1.1 semble sous-estimer I'intensité du
photon émis autour de 7.5 MeV.

Nous pouvons constater que le spectre EGAF ressemble fortement a celui représenté
sur la Figure V-6.

V.3.iii.c Nouvelles évaluations du "*°Gd
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Figure V-11 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
5 Gd avec les autres évaluations
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Figure V-12 Emissions photoniques discrétes du °°Gd contenues dans EGAF et insérées dans
les nouvelles évaluations

Dans le cas du '°Gd, la partie continue est prédominante. La comparaison a été
effectuée entre les spectres de TENDL-2011 et de ENDF/B-VII. Le choix de TENDL-2011
vient du fait que dans la bibliothéque JEFF-3.1.2, de nouveaux spectres tirés de cette
bibliothéque ont été introduits pour tous les produits de fission. Le '*>Gd est un produit de
fission donc il contient un spectre y de capture radiative dans JEFF-3.1.2. Les différences
entre les trois bibliothéques ne sont pas trés importantes.

V.3.iv Influence des nouveaux spectres sur les échauffements photoniques.

Nous avons voulu estimer les changements induits par les nouvelles évaluations sur
I'énergie photonique déposée localement dans la matiére suite a une capture radiative. Pour
cela, nous avons effectué un calcul TRIPOLI simple. Nous simulons une sphére d'un
matériau donné au centre de laquelle nous insérons un neutron dont I'énergie est de 1.1.10
" MeV. A cette énergie, le neutron est immédiatement capturé et des photons y de capture
thermique sont émis. La sphére considérée mesure 10 cm de rayon. Nous 'avons fragmenté
en 10 couches d’épaisseur 1 cm dans lesquelles nous avons calculé I'énergie déposée par
les photons y grace a la réponse de TRPOLI nommée « DEPOSITED_ENERGY ». Nous
avons effectué ce calcul avec les nouvelles évaluations et celles contenues dans JEFF-3.1.1
pour trois matériaux différents :

Du **Fe de densité identique & 'acier,
Du *Fe de densité identique a 'acier,
- De l'acier.

Les résultats sont représentés sur les Figure V-13, Figure V-14, Figure V-15.
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Figure V-13 Propagation et dépot d’énergie de la source de capture dans le *Fe avec les
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Figure V-14 Propagation et dépét d’énergie de la source de capture dans le *®Fe avec les
anciennes et les nouvelles évaluations
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Figure V-15 Propagation et dépot d’énergie du source de capture dans I’acier avec les
anciennes et les nouvelles évaluations
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Dans le cas du *Fe, le probléme de I'énergie manquante dans JEFF-3.1.1 a été
résolu. C’est pourquoi I'énergie déposée par les y de capture est beaucoup plus importante
avec les nouvelles évaluations. Sur I'ensemble de la sphére I'énergie déposée avec les
nouvelles évaluations est 1.7 fois plus importantes qu’avec I'ancienne.

Dans le cas du *Fe, le nouveau spectre de capture radiative a été décalé vers les
hautes énergies. Le précédent spectre était cohérent d’un point de vue énergétique pour la
capture thermique. Les photons étant plus énergétiques, nous constatons que leurs libres
parcours moyens sont plus élevés. Ainsi, I'énergie déposée dans la premiére couche de la
sphére a été diminuée denviron 6% dans les nouvelles évaluations. Au total, dans
'ensemble de la sphére, la dose déposée a diminuée 3.3%.

Dans le cas de [lacier, les nouvelles évaluations sont responsables d'une
augmentation de la dose déposée de 1.4%. Localement, au centre, I'effet du %Fe est
prédominant et induit une diminution totale de la dose déposée d’environ -0.3%. En
s’éloignant du centre, les effets des autres isotopes du fer deviennent prépondérants et on
observe une augmentation de la dose déposée d’environ 3% dans la derniére coquille de la
sphére simulée.
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Chapitre VI Le programme expérimental PERLE

PERLE est I'acronyme de « Programme d’Etude du Réflecteur Lourd dans Eole ». Ce
programme expérimental, qui s’est achevé en 2009, a été congu afin d’étudier les
comportements neutroniques et photoniques induits par l'introduction d’un réflecteur lourd
dans un réacteur nucléaire. |l consistait en une série de mesures effectuées sur un coeur
assemblé dans la maquette critique EOLE située au CEA Cadarache. Les objectifs de ce
programme étaient :

- Obtenir des informations fondamentales de I'effet d’'un réflecteur en acier sur les
propriétés neutroniques du cceur, et en particulier le gain de réflecteur et de la
distribution de puissance a linterface cceur/réflecteur, a I'aide de spectrométrie
gamma et de chambres a fission[76].

- Permettre de qualifier le calcul du flux neutronique aux énergies intermédiaires
dans le réflecteur grace aux mesures par chambres a fission et dosimeétres[76], .

- Permettre le retour fondamental sur les sections efficaces du *Fe, en particulier de
diffusion élastique et inélastique au-dela de 500 keV, et le retour sur la bibliothéque
JEFF-3.1.1[77][78].

- Apporter des éléments de validations de I'échauffement ydans I'acier, au travers
des mesures par détecteurs thermoluminescents.

Le dernier enjeu est I'objet de notre étude. Les mesures d’échauffement photonique
constituent une base expérimentale permettant de valider la pertinence de la bibliothéque de
données nucléaires JEFF-3.1.1 ainsi que des codes de transport de particules. Celles-ci ont
été effectuées d’aprés les travaux réalisés par David Blanchet durant sa thése soutenue en
2006 [79].

V1.1 Introduction d’un réflecteur lourd en acier dans les réacteurs
de troisieme génération

Certains concepts de réacteurs innovants incluent la présence d'un réflecteur lourd
en acier. C’est notamment le cas pour le réacteur de 3°™ génération francais EPR[80].
Plusieurs études ont mis en évidence les avantages de l'introduction de ce matériel [81]. Le
fonctionnement des réflecteurs des réacteurs nucléaires est basé sur la diffusion des
neutrons. Les neutrons sortant de la zone fissile entrent dans le réflecteur. lls y subissent de
nombreuses diffusions élastiques comme inélastiques. Durant chacune de ces interactions,
la trajectoire du neutron est déviée d’un angle 6 dont la distribution dépend d’une loi de
probabilité qui est tabulée dans les bibliothéques de données nucléaires. Aprés un certain
nombre de diffusions (qui peut étre variable selon les histoires), il est possible que le neutron
ressorte du réflecteur et retourne dans la zone fissile. Dans ce cas, ce neutron a été réfléchi.
Il pourra potentiellement réagir avec un noyau fissile et ainsi participer a la production
d’énergie dans le réacteur. D’aprés ce principe, les bons réflecteurs sont donc avant tout des
matériaux diffusant et peu capturant.

A I'heure actuelle, le réflecteur des réacteurs REP de 2" génération est constitué
d’eau modératrice qui est séparée de la zone combustible par un baffle lourd en acier dont
I'épaisseur est de quelques centimétres. Ce baffle lourd ceinture la zone fissile. Le réflecteur
en eau a l'avantage d’étre trés peu capturant. Nous pouvons le voir sur la Figure VI-1 sur
laquelle sont représentées les sections efficaces de diffusion élastique, de capture radiative
et totale de I'hydrogéne. Sur cette figure, nous pouvons également constater une diminution
de la section de diffusion élastique pour les neutrons dont I'énergie est supérieure a 100 keV
et par conséquent du pouvoir diffusant de I'eau. Or, malgré leurs dénominations de réacteur
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a neutron thermique, dans les REP, environ 50% des neutrons possédent une énergie
supérieure a 100 keV.

Incident neutron data / JEFF-3.1.1 f H1 /] Cross section

— MT=102 : (z,g) radiative capture
—— MT=2 : (z,z0) elastic scattering
— MT=1:(n,total)

Cross-section (b)

0,001+

1E-5+

1E10 1E9 1E8& 1E7 1E6 1E5 1E4 000l 00l 01 1 10 100
Incident energy (MeV)

Figure VI-1 Sections efficaces d’interaction neutronique de I’hydrogéne

Les réflecteurs en acier présentent certains avantages par rapport aux réflecteurs en
eau. La Figure VI-2 représente les sections de diffusions élastiques et inélastiques, de
capture radiative et totale du *°Fe. Celles-ci ont un caractére résonant contrairement aux
sections de I'hydrogéne. Dans le cas de I'hydrogéne, la section varie de 12 a 4 barns entre
100 keV et un MeV. Dans le cas du *Fe, le principal composant de I'acier, les résonances
des sections de diffusion atteignent plus de 10 barns au-dela de 100 keV. Par conséquent,
l'acier est un meilleur réflecteur de neutrons épithermiques et rapides que [l'eau.
L’inconvénient de I'acier est sa section de capture. Contrairement a 'eau, le fer capture les
neutrons thermiques bien plus qu’il ne les diffuse. Les réflecteurs en acier doivent donc
répondre a certaines contraintes géomeétriques afin que le pouvoir diffusif devienne
prépondérant sur le pourvoir capturant. Une étude menée au Brésil sur la maquette critique
IPEN/MB-01[81] a mis en évidence l'existence d’'une épaisseur minimale pour que l'acier
devienne un bon réflecteur. Pour cela, ils ont mesuré la variation de réactivité induite par
l'introduction de plaques en acier autour d’un réseau combustible. Il apparait que pour une
faible épaisseur d’acier, le pouvoir capturant est majoritaire et la réactivité diminue. Ce n’est
qu’a partir d’'une épaisseur d’a peu prés 6 cm que le gain de réactivité par rapport et a une
géométrie avec un réflecteur a eau est devenu positif. L'épaisseur optimale du réflecteur au-
dela de laquelle la réactivité n'augmente plus est appelée le gain réflecteur.
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Figure VI-2 Section efficace neutronique du *°Fe

Pour les réacteurs innovants, le réflecteur en acier possédent de nombreux
avantages :

- Le combustible périphérique est mieux consommé grace a l'ajout des neutrons
réfléchis,

- La fluence de neutrons épithermiques et rapides atteignant la cuve est diminuée,
permettant ainsi de diminuer 'endommagement de celle-ci et par conséquent
d’augmenter la durée de vie du réacteur,

- La distribution de puissance dans le cceur est plus homogéne car la diminution du
flux neutronique en périphérie est moins importante.

Les avantages d’un réflecteur en acier permettent donc d’améliorer la rentabilité des
réacteurs nucléaires en consommant mieux le combustible et en en allongeant la durée de
vie. De plus, d’'un point de vue slreté, les cuves sont mieux protégées. Le risque de rupture
est donc réduit significativement.

De nombreuses études sont encore nécessaires pour caractériser les effets induits
par ce réflecteur en acier. Le programme expérimental PERLE est 'une de ces études.

V1.2 Caractéristiques du coeur PERLE

Le cceur PERLE est constitué d’'un assemblage combustible non conventionnel (ne
correspondant pas aux assemblages REP). Cet assemblage est constitué d’un réseau de 27
par 27 emplacements qui sont principalement occupés par des crayons combustibles
baignant dans de I'eau borée a une température de 20°C. Les crayons sont maintenus en
place par trois minigrilles en aluminium.

Ces crayons combustibles sont constitués de pastilles de combustible de type UOx
enrichi a 3.7%. Celles-ci sont les mémes que celles introduites dans les crayons utilisés
dans les réacteurs de puissance. La hauteur fissile est de 80 cm. Les pastilles sont
maintenues en place par des cales en aluminium situées de chaque co6té de la hauteur
fissile. Elles sont entourées d’'une gaine en zircaloy qui est elle-méme entourée d’'une
surgaine en aluminium. Cette surgaine permet de reproduire le rapport de modération des
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réacteurs de puissance dans lesquels la température du modérateur est d’environ 300°C en
diminuant le volume occupé par I'eau.

16 emplacements du réseau sont réservés pour les grappes de sécurité en B,C. En
fonctionnement normal, pendant la divergence et la stabilisation de la puissance du ceeur,
toutes ces barres sont en position haute. Par conséquent, on les associe en général a des
trous d’eau (une surgaine contenant de 'eau modératrice).

1 emplacement est occupé par une chambre a fission. Celle-ci permet de contréler la
montée en puissance lors de la divergence.

1 dernier emplacement est occupé par une grappe de contréle en hafnium. Celle-ci
permet de contrdler la montée en puissance du cceur PERLE en jouant sur la réactivité. Une
fois le palier de puissance atteint, cette barre est toujours partiellement insérée
contrairement aux grappes de sécurité.

En fonction de la campagne de mesure, certains crayons combustibles peuvent étre
remplacés par des instruments de mesure.

Cet assemblage est entouré d'un réflecteur lourd en acier inoxydable qui est
caractéristique des baffles lourds introduits dans les réacteurs de 3°™ génération. Ce
réflecteur mesure 80 cm de hauteur et est situé le long de la zone fissile. Il est constitué de 4
blocs parallélépipédiques dont la largeur est de 22 cm. L’un de ces blocs est percé de 29
trous débouchant. En fonction de la campagne de mesure, ces trous peuvent étre bouchés
par des rondins en acier ou étre remplis d’eau modératrice. Ces deux configurations
correspondent respectivement aux sous-programmes « PERLE homogéne » et « PERLE
trou d’eau ». Ces trous reproduisent les canaux de refroidissement du réflecteur des
réacteurs de puissance dans lesquels de I'eau circule afin d’évacuer la chaleur.

Nous pouvons voir sur la Figure VI-3 le cceur PERLE assemblé avant immersion et
avant insertion des crayons combustibles. On peut voir au centre 'une des minigrilles de
maintient des crayons dans l'assemblage. Tout autour, nous distinguons les quatre blocs
constituant le baffle lourd. Le bloc de droite est percé des 29 trous débouchant qui seront
remplis par de I'eau ou des rondins d’acier en fonction du sous-programme expérimental.
Les autres trous, que 'on distingue au centre des blocs de droite et de gauche ainsi que sur
l'une des diagonales du coeur, peuvent contenir les instruments de mesure. Si aucune
mesure n’est effectuée dans I'un de ces trous durant un palier de puissance, alors ils sont
rebouchés avec un rondin d’acier.

Figure VI-3 Photographie du cceur PERLE
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V1.3 Mesures de I’échauffement photonique dans le coeur PERLE

VIL3.i

Le programme expérimental PERLE est avant tout une campagne de mesure
effectuée dans la maquette critique EOLE pendant des paliers de puissance. 5 paramétres
ont été estimés a travers les mesures :

La distribution radiale de puissance par spectrométrie y intégrale,
La distribution axiale de puissance par spectrométrie y intégrale,

La distribution radiale de taux de fission a partir des taux de comptage de
chambres a fission en #*°U, 2*U et en #*'Np,

La distribution radiale de flux neutronique en fonction de I'énergie a l'aide de
dosimeétres a activation,

La distribution radiale de la dose photonique avec des détecteurs thermo-
luminescents (TLD).

Ce sont ces derniéres mesures qui seront interprétées dans les prochains chapitres.

Déroulement des mesures d’échauffement y dans PERLE

L’échauffement y a été mesuré dans le coeur PERLE en 10 emplacements alignés qui
sont représentés sur la Figure VI-4:

2 emplacements se situent dans la partie combustible. Pour les mesures, deux
crayons combustibles sont remplacés par des cannes de mesures contenant les
TLD. Les deux crayons remplacés sont situés en position centrale du réseau et en
périphérie. Leurs positions dans les coordonnées du réseau sont 14-14 et 14-26.
Le second point de mesure est donc situé a 16.5 cm du centre du cceur.

15 emplacements de mesure ont été prévus dans l'un des réflecteurs (celui qui est
situé le plus proche de la mesure périphérique dans la zone fissile). Ces points
sont alignés avec l'un des axes centraux du bloc combustible. lls sont chacun
éloignés les uns des autres d’un pas du réseau combustible, soit 1.32 cm. Le
premier point de mesure est éloigné de deux pas de réseau du dernier crayon
combustible, soit une profondeur de pénétration de 1.98 cm et un éloignement du
centre cceur de 19.8 cm. En notant R1 a R15 les emplacements de ces points, les
échauffements y ont été mesurés dans 7 positions allant de R2 a R14 par pas de 2.

Une derniére mesure d’échauffement y a été effectuée dans le bloc réflecteur
opposé en position R4. Cette mesure servait de référence.
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Figure VI-4 Position des points de mesure dans le cceur PERLE (X)

Les échauffements y ont été mesurés durant des divergences du coeur PERLE de 10
minutes a une puissance stabilisée d’environ 10W. Chacun des points de mesures était alors
irradié en étant soumis a un flux de photons.

Dans le cadre du sous-programme « PERLE homogéne », la mesure de
I'échauffement y a nécessité 8 divergences. Chacune d’entre elles était associée a 'une des
mesures dans I'acier ou aux deux mesures dans le combustible. La mesure au niveau du
point de référence était systématiquement réalisée en paralléle durant toutes les
divergences.

Dans le cadre du sous-programme « PERLE trou d’eau », Seules 4 divergences ont
été réalisées. 3 d’entre elles concernaient des mesures simultanées dans le réflecteur et la
derniére les mesures dans la zone combustible. La mesure au niveau du point de référence
était toujours systématiquement réalisée en paralléle durant toutes les divergences.

Les résultats ont tous été normalisés a 1 au centre du coeur. Afin d’obtenir une
mesure de l'échauffement en absolu, une derniére irradiation a été effectuée dans les
mémes conditions au niveau de la position de référence.

Le systéme de mesure en chaque point est constitué de 4 piluliers en acier contenant
chacun trois types de détecteurs thermo-luminescents (TLD) :

- Des TLD cylindriques de types FLi de diamétre 4.5 mm et d’épaisseur 0.8 mm,

- Des TLD carrés de types CaF2 dopés en Mn de coté 3.2 mm et d’épaisseur 0.9
mm,

- Des TLD carrés de types CaF2 dopés en Mn de coté 3.2 mm et d’épaisseur 0.38
mm.
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Nous pouvons voir les TLD CaF2 et FLi au centre et a droite de la Figure VI-5.

- SLafUlN 1 . AN S :
Figure VI-5 Photographie des TLD

Les piluliers sont contenus dans des cannes. Des cales en acier (dans le réflecteur)
et en aluminium (dans la zone fissile) permettent de les centrer sur le plan médian de la zone
fissile. Dans l'acier, ces cannes étaient introduites dans des trous situés au niveau des
points de mesures. Dans la zone combustible, elles étaient introduites a la place d’'un crayon
combustible.

VIL.3.ii Principes des mesures par détecteurs thermo-luminescent

Les TLD sont des cristaux semi-conducteurs dont 'une des propriétés remarquables
est d'« intégrer » les doses vy allant de quelques mGy a quelques Gy. Ces semi-conducteurs
sont dopés en défauts électroniques tels que décrits dans le chapitre 2. Pour une explication
détaillé du principe de fonctionnement des TLD, le lecteur pourra faire appel a la référence
[82]

VI.3.ii.a Piégeage des électrons

Le comportement des électrons dans un semi-conducteur idéal peut étre représenté
schématiquement a travers deux bandes d’énergie qui sont dites de valence et de
conduction. Ces deux bandes correspondent aux énergies accessibles pour les électrons.
Dans la bande de valence, les électrons ont des énergies négatives et sont localisés (c'est-a-
dire qu’ils sont liés a un atome). Dans la bande de conduction, les états des électrons sont
délocalisés. L’intervalle d’énergie entre les deux bandes est appelé le gap ou la bande
interdite. La largeur du gap est I'énergie minimale a fournir & un électron pour qu’il puisse
passer de la bande de valence a la bande de conduction. Cette énergie peut étre fournie aux
électrons par chauffage, a l'aide d’'un champ électromagnétique, ou par irradiation. En
'absence d’énergie, les électrons de la bande de conduction retombent spontanément dans
la bande de valence.

L’introduction des défauts électroniques dans un semi-conducteur a un impact sur le
gap en énergie. L’intervalle énergétique de ce gap est normalement inaccessible pour les
électrons. En réalité, les dopants y introduisent des niveaux énergétiques discrets
accessibles. Ainsi, en quittant la bande de conduction, les électrons peuvent retomber dans
la bande de valence mais également dans I'un de ces états énergétiques discrets. Ceux-ci
sont en général situés prés de la bande de conduction. On qualifie ces niveaux discrets de
pieges électroniques car les électrons les peuplant ne peuvent plus rejoindre la bande de
valence sans repasser par la bande de conduction. Ainsi, en I'absence d’irradiation, les
électrons peuplant ces niveaux discrets peuvent y rester durant de trés longues périodes
(des mois voire des années). D’aprés les hypothéses de Randall et de Wilkins[83], dont les
travaux font office de référence dans le domaine de la thermoluminescence, en I'absence
d’'une source d’énergie autre que la chaleur, I'évolution de la population électronique d’un
état discret évolue selon une équation simple :
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d—N:—P(T)-Nz—SOeXp “Lo .y
dt k,T

Avec E, I'énergie de I'état discret et T la température en K. S, a la dimension d’une
fréquence [s™'] qui est caractéristique des vibrations atomiques des atomes. D’aprés cette
équation, plus I'énergie du niveau est basse et plus sa population diminue lentement. Les
niveaux situés a des énergies trés proches de la bande de conduction se dépeuplent donc
trés rapidement.

Dans le cceur PERLE en fonctionnement, les TLD subissent une irradiation constante
de particules qui donneront I'énergie nécessaire aux électrons de valence pour atteindre la
bande de conduction. Ceux-ci, en quittant la bande de conduction vont étre en partie piégés
dans les défauts électroniques. A la fin de [lirradiation, le nombre d’électrons piégés
dépendra ainsi de la dose absorbée par le TLD. Ainsi, Pour connaitre cette dose, il suffit de
trouver une méthode permettant de compter les électrons piégés dans le TLD.

VI.3.ii.b Interrogation des TLD par chauffage

Lorsqu’un électron est piégé sur un niveau discret, un trou électronique est créé
ailleurs dans le cristal. On peut représenter ce trou par un niveau de recombinaison. Les
matériaux thermo-luminescents ont la propriété d’émettre un photon X lorsque un électron
piege est libéré et rejoint dans I'un des niveaux de recombinaison.

Cette propriété est a la base des mesures par TLD. Aprés l'irradiation, les électrons
piégés sont libérés et les photons X émis sont comptabilisés a l'aide d'un dispositif
photomultiplicateur. Une anode est placée en sortie de ce dispositif et délivre un courant
électrique facilement mesurable. Finalement, le courant mesuré dépend de la dose
absorbée.

L’énergie nécessaire a la libération des électrons piégés est fournie par la chaleur.
Aprés lirradiation, les TLD sont placés dans un four et chauffés selon un programme
particulier. Ces programmes ont été optimisés et sont propres a chaque type de TLD.
D’aprés I'expression de I'évolution de la population des pieges électroniques donnée dans le
paragraphe précédent, nous pouvons déduire I'intensité des photons X émis pour une loi de
chauffage particuliére :

__c.9N_ .~ — £y |, -
I(5)==C-"=C-S, exp(ka(t)) S, j (k 0 )Jdr

La quantité C est le rendement de thermoluminescence. Si toutes les recombinaisons
conduisent a I'émission d’'un photon X, alors ce facteur est égal a 1. Dans le cas d’'une loi
durant laquelle la température évolue linéairement avec le temps, I'expression précédente
devient :

T)=Ty+ -t

I(t)=—C-d—N=C-SOexp ~£o SOIT(t) 0 dT'
dT ka(t)

Le principe de fonctionnement d’'un TLD est résumé sur la Figure VI-6.
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Figure VI-6 Principe de fonctionnement des détecteurs thermo-luminescents

Les lois de chauffage utilisées pour I'interrogation des TLD de type CaF2 et FLi sont
représentées sur la Figure VI-7. La réponse du TLD est l'intégrale du courant électrique
mesuré durant le chauffage. Cette réponse est une charge donnée en nC. Il est plus

judicieux de considérer la charge massique moyenne notée (. donnée en nC.g™". Elle est
obtenue en moyennant sur toutes les réponses des TLD de méme type.

Lois de chauffage utllisées pour la lecture des TLD (CaF2 :
Mn & FLi7 :Mg,Cu,P)
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Figure VI-7 Lois de chauffage utilisées pour la lecture des TLD
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VI.3.ii.c Calibration des TLD

Pour analyser la réponse des TLD en absolu, il faudrait connaitre au minimum :
- Les énergies de chaque niveau piége discret,
- Le rendement de thermoluminescence
- Lefficacité du photomultiplicateur

Dans les faits, une phase de calibration est indispensable pour s’affranchir du calcul
de chacune de ces quantités.

La calibration des TLD est effectuée a I'aide d’une source de *°Co et d’'une chambre
d’ionisation. Le ®Co est un noyau radioactif B dont la période est d’un peu plus de 5 ans. En
se désintégrant, il émet deux photons y de 1.17 et de 1.33 MeV. La chambre d’ionisation
permet de mesurer le KERMA instantané dans l'air et est visible sur la Figure VI-8.

Figure VI-8 Chambre d’ionisation y

Les TLD sont mis en présence de la source de ®°Co durant différents temps
d’irradiation afin d’intégrer différentes doses y. Le KERMA air est mesuré a l'aide de la
chambre d’ionisation au méme emplacement que les piluliers. Aprés interrogation, les
réponses des TLD en nC sont rapportées au KERMA air mesuré.

Le KERMA air n’est pas la dose déposée dans le TLD. Pour calculer le facteur
permettant de passer de 'un a 'autre, deux calculs MCNP ont été effectués dans lesquels le
KERMA air et la dose ont été estimés. Le rapport de ces deux quantités calculées constitue
le facteur de passage :

Ccalib — K;iarllb
Elc)alib

Finalement, en partant du principe que la réponse des TLD évolue linéairement avec
la dose absorbée (nous reviendrons plus tard sur cette approximation), la charge massique
mesurée lors de I'interrogation des TLD dépend de la dose déposée selon I'équation :

s _ calib _ calib calib
0,=a-K;” +b=a-C“"-E" +b

air

Elc)alib _ 1 . @rj _b

C calib a
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En réalité, il conviendrait d’ajouter a la charge massique un terme de bruit de fond et
la multiplier par un facteur dit de fading caractéristique de la diminution « naturelle » de la
population des niveaux piéges dans le TLD entre la fin des mesures et l'interrogation dans le
four. Durant le déroulement des mesures, ces deux quantités ont été estimées et il a été
montré qu’elles étaient négligeables dans les conditions expérimentales du programme
PERLE.

Cette méthode présuppose implicitement que la réponse des TLD ne dépend pas de
la nature du rayonnement photonique. Un TLD soumis a deux spectres de flux photoniques
différents d’'un point de vue énergétique mais déposant la méme dose fourniront la méme
réponse aprés interrogation. Cette propriété est vérifiée pour les énergies photoniques
usuelles rencontrées dans un réacteur.

VI.3.ii.d Limitation des mesures par TLD en fonction de la dose absorbée

Dans le paragraphe précédent, nous avons supposé que la réponse des TLD variait
linéairement en fonction de la dose absorbée. Cette propriété n’est pas systématiquement
vérifiée. En réalité, le comportement des TLD en fonction de la dose absorbée peut étre
divisé en 4 zones distinctes dont 1 seule correspond a un comportement linéaire. Pour les
faibles doses, le bruit de fond n’est plus négligeable. Dans I'expérience PERLE, le bruit de
fond représentait moins de 0.1% du signal utile. Ensuite, jusqu’a une dose absorbée de
plusieurs dizaines de Gy, le remplissage des pieges électroniques et par conséquent la
réponse du TLD varient linéairement avec la dose absorbée. Au-dela de la zone linéaire, une
zone supra-linéaire apparait. La sensibilité du TLD croit alors avec la dose absorbée. Le
terme correctif permettant d’interpréter la réponse des TLD dans cette zone est complexe a
estimer et génére de fortes incertitudes. Par conséquent, les TLD ne sont en général pas
utilisés dans cette zone. Au-dela de la zone de supra-linéarité, la zone de saturation
apparait. Les piéges électroniques sont saturés en électrons et par conséquent, la sensibilité
du TLD s’annule. Pour de telles doses, la structure cristalline des TLD subit des dommages
trés importants.

Pour les TLD de types FLi, la zone de linéarité s’arréte a environ 5 Gy et la saturation
commence a 1000 Gy. Pour les TLD de type CaF2, la zone de linéarité s’arréte a 100 Gy.
Ces valeurs sont tirés de la référence[84]. Durant le programme expérimental PERLE, Les
doses maximales mesurées étaient de I'ordre de 1 Gy. Par conséquent, I'expression de la
dose déposée en fonction de la réponse proposée dans le paragraphe précédent était
légitime.

V1.4 Interprétation des mesures par TLD dans PERLE

Le but des mesures par TLD est d’estimer I'échauffement y dans le matériau
environnant. Par conséquent, la dose déposée dans le TLD, que I'on obtient aprés leurs
interrogations, n’est pas la réponse utile. Le facteur de correction de cavité permet de passer
de l'un a l'autre.

Avant d’estimer ce facteur, il est également nécessaire de prendre en compte ce que
I'on appelle la problématique des champs mixtes.

Vi.4.i La problématique de I’irradiation des TLD en champ mixte neutron-photon

Dans un réacteur, les TLD sont en présence d’'un champ mixte de neutrons et de
photons. Chacune de ces particules dépose une partie de son énergie sous forme de dose
dans les TLD. Par conséquent, aprés interrogation, la réponse d’'un TLD contient deux
composantes, que I'on considere comme indépendantes, et qui correspondent a la réponse
photon et la réponse neutron. Pour estimer I'échauffement photonique, il convient donc de
supprimer la composante neutronique de la réponse des TLD.
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Les TLD n’ont pas la méme sensibilité aux doses photoniques et neutroniques. En
effet, la dose photonique est principalement déposée par les électrons libérés lors des
interactions photo-atomiques tandis que la dose neutronique est principalement déposée par
des ions (noyau de recul, particule o, protons, ...). Les processus de transfert d’énergie entre
les électrons et la matiére et entre les ions et la matiére ne sont pas les mémes. Par
conséquent, a énergies cinétiques égales, le nombre d’électrons piégés suite a l'interaction
d’'un électron sera différent de celui du a l'interaction d’un ion. De plus, il apparait méme que
les énergies des pieéges different en fonction du rayonnement. Ce phénomeéne est
particulierement visible sur la Figure VI-9 sur laquelle sont tracés les spectres d’émission des
pics de thermoluminescence du FLi. Cette figure est tirée de la référence [85]. Nous pouvons
voir les spectres d’émissions de photons de thermo-luminescence suite a une irradiation
photonique ou électronique sont semblables. Le méme spectre d’émission a la suite d’'une
irradiation de particule o est quant a lui trés différent. Un pic de thermoluminescence est
observé autour d’'une longueur d’'onde de 600 nm qui n’est pas observé dans les deux autres
spectres.

Figure VI-9 Spectre d’émission des principaux pics de thermoluminescence du matériau LiF :
Mg, Ti aprés exposition a différents types de radiations
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Pour estimer la sensibilité de la réponse des TLD aux photons, nous avons vu que
nous passions par une phase de calibration basée sur le fait que la réponse des TLD ne
dépendait pas de I'énergie du photon. |l n’est pas possible d’effectuer la méme chose pour
les neutrons. En effet, de par la nature résonante des sections efficaces favorisant parfois la
diffusion, parfois la capture radiative, il n’est pas possible de considérer la réponse des TLD
comme indépendante de I'énergie du neutron et uniquement dépendant de la dose neutron.

La littérature fournit les coefficients de sensibilités neutroniques. Ceux-ci sont en
général entachés d’une incertitude trés élevée (parfois de I'ordre de 100%). Ces sensibilités
sont dépendantes de I'énergie du neutron.

VI.4.ii La problématique de la correction de cavité

Une fois la composante neutronique supprimée de la réponse du TLD, celle-ci ne
contient plus que la dose photonique. Il convient donc de calculer le coefficient de cavité qui
permettra de passer de cette dose déposée dans le TLD a la dose déposée dans le
matériau. Ainsi, en notant D, et D, les doses déposées dans le matériau et dans la cavité (le
TLD), le facteur de correction de cavité peut s’exprimer ainsi :
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Plusieurs modéles ont été postulés afin d’estimer ce facteur en fonction de I'énergie
photonique ainsi que de la taille et de la nature de la cavité.

VI.4.ii.a Modéle de petite cavité de Bragg-Gray

Le modéle de Bragg-Gray permet d’estimer ce facteur lorsque la taille de la cavité est
petite vis-a-vis du parcours des électrons. Dans ce cas, le flux d’électron dans le TLD est
considéré comme non perturbé. Il est donc semblable a celui qui serait observé si la cavité
était remplacée par le matériau environnant. Les interactions photoniques dans le TLD
doivent également étre négligeables afin que seuls les électrons provenant de I'extérieur de
la cavité déposent leurs énergies dans la cavité. Si ces deux conditions sont réunies, alors
I'expression du facteur de correction de cavité prend pour expression :

Emax S
| (De(E)-(] dE
Dm _ 0 p coll,m

D b
¢ LE (De(E)-(SJ dE
coll ,¢

Avec ¢, le flux d’électron primaire généré dans le milieu environnant et S/p le
pouvoir d’arrét électronique massique défini dans le chapitre 3.

VI.4.ii.b Modéle des cavités mixtes de BURLIN

La cavité de Bragg-Gray est un modéle idéal vers lequel on cherche a faire tendre les
instruments de mesure d’échauffement v.

En réalité, la dose déposée dans une cavité contient deux composantes :

- La premiére composante est constituée des électrons générés dans la cavité qui y
déposent leurs énergies.

- La seconde composante est constituée des électrons générés hors de la cavité qui
entrent dans celle-ci pour y déposer une partie de leurs énergies.

Le modele de Bragg-Gray ne considére que la premiere composante est toujours
négligeable. Cela dépend en fait de I'énergie des photons pénétrant dans la cavité. Pour les
photons de haute énergie, les électrons générés ont une portée qui est grande devant les
dimensions de la cavité. Le flux électronique n’est donc pas perturbé par la cavité qui vérifie
donc l'une des conditions de Bragg-Gray. Pour les photons de plus basses énergies, la
portée des électrons devient du méme ordre de grandeur voir plus petite que les dimensions
de la cavité. La majorité des électrons déposés dans la cavité sont alors générés dans celle-
ci. Le facteur de correction de cavité a ces énergies est alors indépendant du transport

électronique et devient :
y7i
( ) ()
P Jc

(l en] (E7/)
p M

La cavité est alors qualifiée de grande cavité.
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Il existe des modéles théoriques tels que le modéle de Burlin qui permettent de
prédire le facteur de correction de cavité en fonction de I'énergie des photons incidents. Ce
modeéle suppose que les cavités ont a la fois un comportement de petite et de grande cavité.
L'importance de chacun de ces comportements dépend de I'énergie du photon incident et de
la géométrie de la cavité. Ainsi, dans le modéle de Burlin le coefficient de cavité peut
s’exprimer ainsi :

f(E,)=d(E,,cavité) f3G(E,) + (1 d(E,,cavité)) fc (E,)

fsc et foc sont les facteurs de corrections de cavité de Bragg-Gray et de grande
cavité. d est un facteur de pondération dépendant de I'énergie du photon incident et de
dimensions de la cavité. Ce facteur s’approche de 1 a mesure que les dimensions de la
cavité diminuent et que I'énergie des photons augmente.

VI.4.ii.c Calcul des coefficients de cavité dans le cadre de I'expérience PERLE

Dans les deux modéles de cavités définis précédemment, nous avons considéré que
le probléme était localement constitué de deux matériaux: la cavité et le matériau
environnant. Dans le cas de l'expérience PERLE, la géométrie est plus complexe.
L’environnement des TLD est constitué d’air, des autres TLD, de I'acier des piluliers et enfin
de l'acier du réflecteur qui est le matériau environnant dans lequel nous souhaitons estimer
I'échauffement. Cet environnement est beaucoup trop complexe pour que le facteur de
cavité soit estimé avec le modéle de cavité de Burlin.

Pour estimer ce facteur, nous utiliserons donc le code Monte Carlo TRIPOLI4. Dans
un premier calcul, nous estimerons la dose déposée dans le TLD. Dans un second calcul
nous estimerons la dose déposée dans le matériau environnant sans simuler le systéme de
mesure. Le rapport de ces deux doses est le coefficient de cavité.

En appliquant ensuite ce facteur aux mesures d’échauffements vy, nous pourrons en
déduire les échauffements dans 'acier du réflecteur.
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Chapitre VII Qualification du code TRIPOLI4 par
interprétation des mesures PERLE

Le programme expérimental PERLE s’inscrit dans le cadre d'un besoin de
qualification des codes de transport de particules pour le calcul des échauffements
photoniques. Le but de cette partie est d’apporter les éléments permettant de qualifier le
code TRIPOLI4 ainsi que la bibliotheque de données nucléaires JEFF-3.1.1 en interprétant
les mesures d’échauffement y du programme expérimental PERLE. Ce chapitre est tiré de la
référence [87].

VIl.1Méthodologie d’interprétation des mesures par TLD

Aprés irradiation dans le coeur PERLE, la réponse des TLD contient trois
composantes :

- Une composante due a la dose y prompt,
- Une composante due a la dose vy retardé,
- Une composante due a la dose neutron.

L’interprétation des mesures passe donc par l'estimation de chacune de ces
composantes. Pour cela, nous utiliserons le code de transport de particule TRIPOLI4.8
associé a la bibliothéque d’application CEAvV5 qui est constituée dans sa majeure partie des
évaluations JEFF-3.1.1.

VIl.1.i Le calcul de la composante prompte

Les TLD sont des objets dont la taille est du méme ordre de grandeur, voir plus petite
que le libre parcours moyen des électrons® I'environnant. Par conséquent, I'équilibre
électronique n’est pas vérifié et la dose déposée par les photons est différente du KERMA.
Le transport des électrons doit impérativement étre simulé dans les calculs pour estimer
correctement la dose déposée dans le TLD.

Ainsi, pour l'interprétation des mesures PERLE, le calcul idéal, c'est-a-dire faisant
appel au minimum d’approximation, consiste a simuler simultanément les neutrons, les
photons, les électrons et les positons dans tout le coeur PERLE représenté le plus finement
possible et d’en déduire I'énergie déposée par les électrons et positons dans les TLD. En
réalité, ce calcul n'est pas réalisable. En effet, le transport des électrons augmente
énormément le temps de calcul entre deux histoires neutroniques. Il est trés difficile de
calculer I'énergie déposée dans les TLD avec une bonne précision dans un temps
raisonnable.

Heureusement, d’autres méthodes de calcul ont donc été envisagées. Grace a
certaines approximations ou a certaines méthodes de biaisage le temps calcul est réduit
sans pour autant détériorer la réponse.

VIl.1.i.a Le calcul couplé neutron-photon-€électron local

Le principal frein a la convergence du calcul est lié au transport des électrons. Celui-
ci prend beaucoup trop de temps malgré les simplifications faites par TRIPOLI4 telles que le
formalisme de diffusion multiple. Pour diminuer ce temps de calcul, il convient donc de
diminuer au maximum le nombre d’électrons simulés.

40 Quelques mm dans l'acier
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En utilisant la formule de Katz et Penfold[86] nous avons estimé la portée des
électrons dans I'acier en fonction de leurs énergies :

P, =0.412. f1265-0.0954In(E)
g.cm” ’

Pour un électron de 3 MeV, la portée n’est que de 1.9 mm dans l'acier et de 1.446
mm dans le combustible. Cette valeur avoisine le micrométre pour des électrons de 25 keV
quel que soit le matériau considéré.

Ainsi, dans les intervalles d’énergies propres aux réacteurs nucléaires, la portée des
électrons n'est au maximum que de quelques millimétres. Nous pouvons en déduire
gu’aucun des électrons générés a plus d’1 cm d’'un TLD ne déposera son énergie dans un
TLD. Par conséquent, tous les électrons générés « loin » des TLD ne sont pas utiles pour le
calcul d’énergie déposée. Il n'est donc pas nécessaire de les simuler. Dans la géométrie
PERLE symétrisée, contenant les 7 TLD dans le réflecteur, le volume « utile » dans lequel
les électrons doivent étre transportés représente environ 100 cm® que I'on peut comparer au
volume total du coeur PERLE qui est de l'ordre de 1 m®. Il y a donc 4 ordres de grandeurs de
différence entre les deux. Il est donc particulierement intéressant de pouvoir restreindre le
volume de simulation des électrons.

Nous constatons également que pour les faibles énergies, la portée des électrons est
trés faible en comparaison de la taille des TLD. Cela signifie qu’un électron de 25 keV émis
dans un TLD a une probabilité quasi nulle d’en sortir pour aller déposer son énergie ailleurs.
De méme, un électron généré dans I'acier autour des TLD ne se déplacera presque jamais
jusqu’au TLD. Nous pouvons donc considérer qu’en dessous de 25 keV, les électrons ne se
transportent pas et la dose y est équivalente au KERMA .

Dans le code TRIPOLI4.8, I'option VOLENERCUT permet d’'imposer des seuils de
coupure bas en énergie en fonction du volume considéré. Ainsi, pour simuler localement les
électrons autour des détecteurs, il suffit de définir un volume englobant les piluliers dans
lequel le seuil de coupure bas des électrons se situe a 25 keV. Dans tout le reste du cceur,
nous imposons un seuil de coupure a 30 MeV. Dans les bibliothéques, nous n’avons trouvé
aucune évaluation pouvant émettre un photon d’énergie supérieure a 30 MeV. Hors des
volumes englobant, aucun électron n’est donc simulé.

La diminution du volume simulant les électrons permet de diminuer le temps de calcul
entre deux histoires. Cependant, la convergence du calcul de la dose déposée diminue
faiblement d’'une histoire a l'autre a cause du faible volume occupé par les TLD. En effet, le
principe d'un calcul Monte Carlo d’'une quantité dans un volume donné est basé sur le
comptage d’événements particuliers ayant lieu dans ce volume. Un volume petit verra un
moins grand nombre d’événement par histoire. La convergence sur le calcul variera donc
plus lentement avec le nombre d’histoires.

Dans la zone fissile, le nombre de photons pénétrant dans les piluliers et les TLD est
trés important. La dose déposée calculée converge avec une incertitude de 1 a 2% (10).
Dans le réflecteur, le flux photonique est beaucoup moins important. La convergence peut
alors atteindre 6 a 7% (1c) dans les TLD situés les plus loin de la zone fissile. De plus, le
calcul nécessaire pour obtenir cette précision est trés lourd. Il nécessite I'utilisation de 512
processeurs d’environ 2 GHz durant 24h afin de simuler 16 milliards de neutrons et environ 4
fois plus de photons et d’électrons.

Ainsi, nous arrivons aux limites de la méthode du calcul en 1 étape. Il est nécessaire
d’envisager d’autres méthodes de calculs pour améliorer la convergence.
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VII.1.i.b Le calcul en deux étapes avec stockage des particules

Dans le code TRIPOLI4.8, I'énergie déposée est calculée avec un estimateur de type
collision. Ainsi, dans un calcul couplé neutron-photon, pour chaque histoire simulée, I'énergie
déposée par les photons n’est calculée que si 'un d’eux a interagi (est entré en collision)
avec l'un des atomes situés a l'intérieur d’'un TLD. Tous les autres photons ayant traversé le
TLD sans y interagir n'ont pas été comptabilisés. S’ils n’avaient pas été simulés, le résultat
du calcul n’aurait pas été différent. Dans un calcul couplé neutron-photon-électron, le
principe est le méme. Pour qu’un électron puisse déposer son énergie dans le TLD, il faut
avant tout qu’il ait été généré lors d’'une interaction photo-atomique. Dans les deux calculs
sans et avec simulation des électrons, la dose déposée est estimée a travers les collisions
photoniques.

A Tlaide du code XCOM][88], nous avons calculé les libres parcours moyens des
photons dans les différents matériaux du coeur. Ainsi, nous pourrons estimer leurs
fréquences d’interaction. Les résultats se trouvent dans le Tableau VII-1. Dans 'ensemble du
cceur PERLE I'énergie des photons varie entre 0 et environ 10 MeV avec une moyenne
située entre 1 et 2 MeV.

Tableau VII-1 Libre parcours moyen des photons pour différentes énergies dans différents
matériaux du coeur PERLE

Libre parcours moyen [cm]
0.1 MeV 0.5 MeV 1 MeV 2 MeV 3 MeV
CaF2 1.06 2.48 3.41 4.82 5.82
FLi 2.18 3.76 5.13 7.34 9.11
Acier 0.38 1.56 2.15 2.97 3.50
UOx 0.07 0.58 1.35 2.16 2.39

Le libre parcours moyen des photons est trés grand vis-a-vis des dimensions des TLD. Par
conséquent, les photons vy interagissent trés peu et statistiquement y déposent donc trés
rarement leurs énergies. C’est pourquoi le calcul de I’énergie déposée dans les TLD converge
si mal. Dans le

Tableau VII-2, nous avons calculé les probabilités d’interaction des photons en
fonction de la distance parcourue dans le TLD :

e
P=1-exp| ——
p( LJ

e est I'épaisseur traversée et L le libre parcours moyen. Les parcours maximum et
minimum correspondent aux cordes les plus longues et les plus courtes traversant les TLD.
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Tableau VII-2 Probabilité d’interaction des photons dans les TLD en fonction de leurs parcours

Parcours | Probabilité d’interaction [%]

0.1 MeV | 0.5 MeV | 1 MeV
CaF2 épais
Minimum 8.1 3.6 2.6
Maximum 261 12.1 9.0
CaF2 fin
Minimum 3.5 1.5 1.1
Maximum | 26.1 12.1 9.0
FLi
Minimum 3.6 2.1 1.5
Maximum 18.7 11.3 8.4

Ainsi, un photon traversant les volumes utiles pour le calcul de la dose déposée dans
le TLD ont trés peu de chance d’y interagir.

Le flux photonique, qui peut permettre de calculer le KERMA photon par
lintermédiaire des facteurs de KERMA, est estimé avec un autre estimateur : I'estimateur
corde. Durant chaque histoire, tous les photons traversant le volume de calcul sont
comptabilisés. lls sont pondérés par un facteur qui dépend de la longueur de la corde
empruntée. Avec cet estimateur, le calcul du flux de photon dans les TLD converge avec une
incertitude maximale de I'ordre de 2% dans les TLD CaF2 fins situés les plus loin de la zone
fissile. On peut donc en déduire que le nombre de photons traversant les TLD est connu
avec une meilleure précision que le nombre de photons interagissant dans le TLD. Par
conséquent, si nous stockons les photons ayant traversé le TLD et que nous les simulons
ensuite un trés grand nombre fois, nous pourrons améliorer la convergence de la dose
déposée tout en conservant le flux photonique.

Il est possible de stocker tous les photons ayant traversé le TLD. En considérant un
volume fictif entourant les TLD*', les photons ayant été comptabilisés dans le calcul du flux
peuvent étre divisés en deux catégories: ceux qui ont traversé la surface du volume
englobant et les autres. Ainsi, en stockant les caractéristiques de tous les photons traversant
la surface du volume englobant, et de tous les photons ayant été générés a l'intérieur du

*! Nous prenons un volume plus important que le TLD car la dose dépend du transport des
électrons situés a I'extérieur du TLD
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volume englobant, nous sommes certains de prendre en compte tous les photons ayant été
comptabilisés dans le calcul du flux. Les photons ayant traversé plusieurs fois la surface a
cause des diffusions sont bien évidemment stockés plusieurs fois avec des caractéristiques
différentes.

Il est possible de mettre en pratique cette méthode avecle code TRIPOLI4 en

effectuant un calcul en deux étapes :

La premiére étape est un calcul couplé neutron-photon sans simulation des
électrons. Nous définissons un volume fictif contenant les TLD, les piluliers et une
partie de l'acier du réflecteur. Grace a l'option « STOCKAGE » des particules de
TRIPOLI4.8, nous enregistrons dans des fichiers externes au format ASCII tous les
photons entrant dans ce volume. Les photons sont stockés selon 8 parameétres : 3
paramétres de position, 3 paramétres de direction, I'énergie et le poids. Nous
calculons également les sources de photon a l'intérieur de ce volume en utilisant la
sortie « PRODUCTION PHOTON » que nous avions utilisée dans le chapitre 5.
Celles-ci sont presque uniquement générées par la capture radiative de I'acier et
des piluliers.

La seconde étape est un calcul couplé photon-électron. Les courants photoniques
stockés ainsi que les sources calculées dans la premiére étape sont simulés un
grand nombre de fois. Ainsi, chacun de ces photons, qui n’avaient participé qu’a
une seule histoire lors de la premiére étape, est dupliqué plusieurs centaines de
fois. Le nombre d’histoires durant lesquelles une interaction a lieu dans ou autour
d’'un TLD augmente la convergence statistique. En principe, I'incertitude sur la dose
déposée doit donc diminuer. Il est important lors de cette étape de ne simuler que
le volume englobant et de remplacer le reste de la géométrie par du vide. En effet,
les photons réfléchis ayant déja été pris en compte lors du stockage du courant,
aucun photon ne sortant du volume englobant ne doit étre réfléchi.

Cette méthode est explicitée sur les Figure VII-1 et Figure VII-2. Un travail a été

réalisé montrant la faisabilité de cette méthode dans la référence [89].

Air

TLD CaF2

Pilulier acier

Acier réflecteur

TLD FLi

Figure VII-1 Description du volume englobant les piluliers
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Figure VII-2 Stockage du courant entrant et des sources photons
VIl.1.i.c Le calcul en deux étapes avec géométrie simplifiée

Cette méthode de calcul est basée sur la supposition qu'il existe un facteur de dose
par équivalence avec le facteur de KERMA. C’est-a-dire que la dose peut se déduire d’'une
intégration simple du flux photonique pondéré par un facteur de dose.

La dose déposée dans le TLD dépend des sources d’électrons primaires (créées lors
des interactions photo-atomiques) et secondaires (créées lors des interactions électron-
électron) générées dans et autour du TLD ainsi que de leurs transports vers le TLD. La
source primaire en un point r ne dépend que des taux de réaction photoniques au méme
point r. La source secondaire en un point r dépend des sources électroniques primaires
générées en tout point et pondérées par un terme de transport. L’intensité et la forme
spectrale de ces sources électroniques dépend directement des taux de réactions photo-
atomiques et par conséquent du flux photonique. La dose déposée dans le TLD est déduite
du transport des sources électroniques primaires et secondaires créées en tous points. Ainsi,
on peut proposer une expression de la dose dans les TLD dépendante de tous ces
parameétres :

Emax — - . N _}3
D= .[0 J’VS(EV”').T(Ey’r)'2(E7ar)'¢(Ey:f’)‘dl" 'dEy

Avec :

- S(E,r) un terme caractéristique des sources électroniques géneérées au point de
coordonnée r,

- T(E,r) un terme caractéristique du transport jusqu'au TLD des électrons générés
au point r par des photons d’énergie E,,

- X(E,r).¢(E,r) le taux de reéaction photo-atomique total au point r.

Nous avons vu dans le chapitre 4 qu’en négligeant le Brehmsstrahlung, seuls les
électrons générés a une distance de quelques millimétres du point de mesure contribuaient a
la dose déposée. Par conséquent, le volume V de l'intégrale précédente se réduit en réalité
a un volume englobant les TLD et incluant quelques millimétres de I'acier environnant. Sur
ce volume, le flux photonique est presque constant. L'intégrale précédente peut ainsi étre
réduite et prendre pour expression :
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D= [ S(E,.7) T(E,.7) X(E,.F)-dr -§(E,)-dE,
D= [/ d(E,)-4(E,)dE,

Le facteur d(E,) est bien une sorte de facteur de dose, par équivalence avec le
facteur de KERMA. Cependant, contrairement au facteur de KERMA, celui-ci ne peut pas
étre défini de maniére rigoureuse car il dépend de la géométrie du probléeme, notamment de
la nature des matériaux environnants le point de mesure.

La méthode de la géométrie simplifi€ée consiste a effectuer le calcul de I'énergie
déposée par les électrons dans une géométrie proche de la géométrie réelle. Dans cette
géométrie simplifiée, le calcul de I'énergie déposée par les électrons converge beaucoup
mieux que dans la géométrie réelle. Si le flux photonique dans un volume entourant les TLD
est identique, a un facteur de normalisation prés que I'on note N, au flux photonique dans le
méme volume dans la géométrie compléte. D’aprés I'expression de la dose que nous avons
postulée précédemment, le rapport des doses dans les géométries coeur complet (CC) et
simplifiée (GC) peut s’écrire :

Emax E ax
Dcc_.[o d(EJ’)'¢CC(E7)’dE7_ .[o d(Ey)'¢cc(E7)'dE7 1

- Emax - Emax
Dos [ ™ d(E,)-§sc(E,)-dE, [ ™ d(E)-N-¢e(E,)-dE, N

Ainsi, la quantité D¢c que I'on calcule mal avec la méthode en 1 étape a cause d’une
convergence difficile peut étre estimée a partir des quantités Dgs et N qui sont obtenues
avec une trés bonne convergence (<1%).

VIlL.1.ii Le calcul de la composante retardée

Les photons y prompts sont les contributeurs majoritaires a la dose photon déposée
dans un réacteur nucléaire. Cependant, il est indispensable de bien prendre en compte la
composante retardée de la dose photon qui a I'équilibre peut représenter plus de 30% de la
dose totale dans le combustible.

Nous souhaitons estimer la contribution des produits d’activation a la dose retardée.
Pour cela, nous listons dans le Tableau VII-3 les périodes radioactives et les énergies
dégagées par les principaux produits d’activation. Nous pouvons constater que les périodes
de ces noyaux sont trés longues vis-a-vis de la durée des montées en puissance lors des
divergences du cceur PERLE qui pour rappel était de 10 minutes pendant les mesures par
TLD. Nous avons placé I”*U et le °Np dans la méme case car ils font partie de la méme
chaine de radioactivité (le %°Np est le noyau fils obtenu lors de la désintégration de I'**°U).

Tableau VII-3 Production photonique des principaux produits d’activation

Noyaux | Période radioactive | Energie y retardée [keV]
239, 2Np | 23.5 min, 2.4 jours 52, 182
*Icr 27.7 jours 33
Ni 7.6 ans 2.5
®Co 5.2 ans 2500
T 12.3 ans 0

D’aprés ces données, la contribution des produits d’activation a la dose retardée est
négligeable. Par conséquent, les désintégrations radioactives des produits de fission sont les
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seuls contributeurs a la dose retardée dans le cadre de I'expérience PERLE. Le calcul de
cette dose retardée s’effectue en trois étapes :

- Calcul des taux de fission dans chaque crayon combustible via un calcul TRIPOLI4
ne transportant que des neutrons,

- Calcul du spectre de y retardé moyen émis par fission durant la totalité de
l'irradiation a I'aide du code PEPIN2,

- Calcul de la dose déposée dans les TLD via un calcul couplé TRIPOLI4
transportant les photons, les électrons et les positons dans lequel nous simulons
les sources calculées dans les deux premiéres étapes intensité et spectre.

Pour simplifier les calculs, nous avons considéré que la fission de tous les actinides
quelle que soit I'énergie du neutron incident conduit au méme spectre retardé. Celui-ci est le
spectre associé a la fission thermique de I’”*U. Ainsi, nous n'avons calculé qu'un seul
spectre Y moyen. En calculant les taux de fission de I”**U et de I'*®U pondérés par les
énergies retardées contenues dans les évaluations, nous avons déduit que le biais introduit
par cette approximation est inférieur a 0.2% sur I'énergie y retardée totale émise dans le
coeur.

VII.1.ii.a Précisions sur le calcul des taux de fission

Les taux de fission ont été calculés dans chaque crayon. Les résultats sont affichés
sur la Figure VII-3 ou les abscisses et les ordonnées sont les coordonnées des crayons
combustibles dans le réseau. Les 16 points pour lesquels le taux de fission est nul
correspondent aux coordonnées des barres de sécurité.

@

=

Taux de Bission [u.a]

n

Orcannie du crayon

]

1

a0
Ordonnée du crayon Abscisse du crayon

Figure VII-3 Distribution des taux de fission dans le réseau de crayon combustible

Afin de prendre en compte les effets liés a la forme sinusoidale de la distribution
axiale de puissance, nous avons découpé la partie combustible de tous les crayons en 5
volumes distincts. En tout, les taux de fission ont donc été calculés dans 3565 volumes
différents. Sur la Figure VII-4, nous avons tracé les taux de fission volumiques pour les
crayons situés sur I'une des traverses centrales du réseau de crayon dans chacun des cinq
volumes de découpage du combustible. Le taux de fission du crayon central est environ 3
fois plus élevé qu’en périphérie, ce qui confirme la nécessité de ce découpage. Les facteurs
de forme axial et radial obtenus avec ce calcul valent respectivement 1.34 et 1.45.
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Figure VII-4 Traverse radiale de taux de fission dans les différentes tranches axiales du
combustible

VII.1.ii.b Le calcul du spectre v retardé intégre

Dans le chapitre 4, nous avons vu que la fission thermique de I’**U conduit a la
formation de 977 produits de fission différents. Ceux-ci peuvent étre tres légers comme
I'hydrogéne, I'hélium et le bore*? ou lourds tels que le gadolinium ou le néodyme. La plupart
de ces noyaux sont radioactifs et sont parfois trés éloignés de la vallée de la stabilité. Par
exemple, pour le ®INd, 6 désintégrations [ successives sont ainsi nécessaires avant
d’atteindre un noyau stable.

. A chacun de ces noyaux est attribué un rendement indépendant de fission noté
Yf’(XAX) qui est tabulé dans la bibliothéque de donnée nucléaire JEFF-3.1.1. Ce rendement
est nul pour les noyaux qui sont créés uniquement via la désintégration d’'un autre produit de
fission (et non pas directement aprés une fission). Grace a ces données, nous connaissons
statistiquement la concentration isotopique moyenne juste aprés la fission (c’est-a-dire
environ 10° s aprés la scission du noyau). Il suffit ensuite de résoudre les équations de
Bateman afin de suivre I'évolution de ce systéme tout en calculant le spectre y émis en
continu par les désintégrations radioactives. L’équation de Bateman associée au produit de
fission X; peut s’écrire ainsi :

ﬂzzﬂ’pri_/liNi

a < ’

Ni(t=0)=Y}(Xi)
Avec :

- N, est la concentration du produit de fission X

*2 Ce sont les isotopes produits lors de la fission ternaire
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- J; estla constante radioactive du produit de fission X..
- N,,;estI'un des noyaux péres du produit de fission X

Dans ces équations, nous avons volontairement omis les termes de disparition par
capture neutronique. Dans le cas de I'expérience PERLE, les flux neutroniques sont trés
faibles. Les termes de capture dans I'équation de Bateman sont donc négligeables. Ce n’est
pas le cas dans les réacteurs de puissance ou la concentration de certains noyaux tels que
le "*Xe dépend trés fortement de sa capture neutronique et par conséquent du flux
neutronique.

Une fois toutes les équations associées a tous les produits de fission résolues, le

spectre d’émission y en fonction du temps se déduit de I'activité de chaque produit de
fission :

S in(Eppt) =2 A4 Ni(®)- S, (E)) = 3 4(0)- S, /(E,)

Avec :

- §,jest le spectre y émis lors de la désintégration du noyau radioactif X;.

Le code déterministe PEPIN2, qui fait partie du formulaire DARWIN a permis de
résoudre numériquement ce systéme d’équations sur un pas de temps de 1s entre 0 et
1000s apres la fission. Les spectres d’émission y a chaque pas de temps ont été récupérés
sur un maillage énergétique a 94 groupes qui est le méme que celui utilisé lors de la
représentation des nouvelles évaluations dans le chapitre 5. Les spectres d’émission y en
énergie par maille a 0s, 10s, 100s et 600s apres la fission ainsi que I'énergie y cumulée sont
représentés sur les Figure VII-5 et Figure VII-6.
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Figure VII-5 Evolution du spectre d’émission des yretardés aprés une fission



110

Energie totale émise [MeV]

L 1 I 1 L

0
0 100 200 400 500 600

300
Temps [s]

Figure VII-6 Energie cumulée émise par les produits de fission en fonction du temps aprés une
fission

10 minutes aprés une fission, I'énergie totale émise par les y retardés est de 3.29
MeV avec la bibliotheque JEFF-3.1.1. Ainsi, sur la durée de I'expérience PERLE, I'énergie
dissipée par les y retardés de fission est trés inférieure a celle dissipée par fission dans les
conditions de fonctionnement d’un réacteur nucléaire (de I'ordre de 6 MeV).

Pour la troisieme étape du calcul dans laquelle nous simulons les sources 7y, nous ne
pouvons pas effectuer un calcul TRIPOLI pour chaque pas de temps. Nous calculons donc le
spectre moyen intégré sur la durée de I'expérience. Son expression est :

T(‘V‘!+T

ref
S(E,.T,, —t)dtdT
T .+T

cri ref

S_y(Ey) — J.() ) J.T

Avec :
- Tgiestladurée du palier de puissance lorsque le réacteur est critique.

- T.restladurée du refroidissement entre la fin du palier de puissance et I'extraction
des appareils de mesures.

- S)E,t) est le spectre retardé de fission émis & chaque instant avec t=0 l'instant de
fission.

Pour mieux comprendre cette expression, nous considérons une fission a l'instant T,
ou T=0 correspond au début des mesures. A linstant ou les TLD sont sortis du cceur, c'est-
a-dire a linstant T.+T.;, le spectre total émis suite a cette fission en fonction de E,
correspond a la seconde intégrale de I'expression précédente. La premiére intégrale permet
de prendre en compte toutes les fissions durant la période de criticité du coeur PERLE.

En effectuant les changements de variable appropriés cette intégrale prend une
expression que I'on peut facilement discrétiser :

J-TC”+TW/ J'OT S},(E},,t)dth ;At; At : S},(Ey: ]At)

T, ref

S(E)= ~
A5 T,+T, nAt

Lors de la discrétisation de lintégrale, on observe les égalités :nAt=T+T., et
kAt=Tref.

L’énergie totale émise par le spectre de photon retardé moyen est de 2.82 MeV.
Celui-ci est représenté sur la Figure VII-7.
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Figure VII-7 Spectre moyen émis par fission par les yretardés dans I’expérience PERLE

Nous avons estimé les différentes contributions y en énergie dans la partie fissile du
cceur PERLE a partir d’'un calcul TRIPOLI4 simulant le comportement d’'un réseau infini de
cellule combustible de type PERLE. Les résultats sont retranscrits dans le Tableau VII-4. La
contribution des vy retardés est ainsi d’environ 20% de I'énergie y totale émise dans le
réacteur.

Tableau VII-4 Estimation de la part de I’énergie v totale émise par chaque source dans la partie
combustible du cceur PERLE pour une durée d’irradiation de 10 minutes

Composant de la zone Taux de Energie y dégagee Contribution a I'énergie

fissile réaction [%] [MeV] dégagée [%]
Gaine 0.8 8 0.9
Surgaine 0.4 8 0.4
Modeérateur 9.1 1.5 1.9
Fission U 25 7.3 25
Capture U 22.9 4.8 15.0
Fission ***U 52.9 6.7 48.3
Capture ?*°U 11.3 6.5 10.0
y retardés 2.5+52.9 2.8 211

Nous comparons sur la Figure VII-8 les spectres retardés (fission) et prompts (fission
+ capture) émis par '*°U ainsi que le spectre de capture de I’’*®U. Ces trois spectres ont été
normalisés a une fission.




112

~ Photons retardés de fission
[_ ~ Capture i)
03H — Capture *%y

Nombre de photons émis

4 5 7 8 9 10
Energie du photon émis [MeV]

|5238 |;235

Figure VII-8 Comparaison des spectres y prompts émis par U, par U et du spectre y
retardé émis par I’”°U normalisé a une fission par seconde

Vil.1.iii Calcul de la composante neutron

Idéalement, la réponse d’'un TLD sous irradiation ne devrait dépendre que de la dose
photon déposée. En réalité, dans les conditions de fonctionnement d’'un réacteur, les TLD
sont soumis a un champ mixte composé de neutrons et de photons. La réponse du TLD
intégrera donc une dose y et une dose neutron. Ainsi, la réponse des TLD peut s’écrire :

{Q =0,+0,
Q7 = UJ’D}’

Avec :
- Q, et Q,sont respectivement les réponses dues aux neutrons et aux .
- n,estlefficacité des TLD a la dose 7.

L’ASTM[90] préconise de diviser la réponse neutron en deux composantes en
fonction de I'énergie du neutron :

- Une composante thermique pour les neutrons d’énergie inférieure a 400 meV pour
laquelle les réactions majoritaires sont les absorptions neutroniques (n,y). La
réponse du TLD est la fluence neutronique thermique pondérée par un facteur de
réponse R=0.45+0.45 Gy.(10" neutron.cm™)™".

- Une composante épithermique et rapide pour laquelle les réactions majoritaires
sont les diffusions. Le facteur de réponse dépend de I'énergie du neutron. Il est
tracé sur la Figure VII-9. L'incertitude sur la réponse neutronique obtenue est
estimée a 50%.



113

Sensibilité neutron [Gy/n.cm?]
5
T

Energie neutron [MeV]

Figure VII-9 Sensibilité de la réponse des TLD CaF2 aux neutrons rapides et épithermiques

Les incertitudes sur les facteurs de réponse neutron sont donc tres élevées.
VIl.1.ivNormalisation a la puissance et a la durée d’irradiation

Comme nous ne connaissons pas la valeur exacte du niveau de flux dans le coeur
PERLE, les calculs d’énergie déposée avec TRIPOLI4 sont toujours normalisés a un neutron
par unité de temps dans le réacteur. Pour interpréter les résultats en absolu, les résultats du
calcul des énergies déposées dans les TLD doivent étre normalisés a la puissance réelle du
cceur. La dose étant une quantité intégrée dans le temps, il est également nécessaire
d’intégrer les résultats sur la durée du palier de puissance.

Une chambre a fission est insérée en permanence en périphérie de la zone fissile a
la place d’'un crayon combustible. Pour effectuer la normalisation, il conviendrait de la
simuler dans le coceur PERLE afin d’y estimer le taux de fission. Le facteur de normalisation
correspondrait au rapport du taux de comptage mesuré sur le taux de fission calculé. Pour
simuler la chambre a fission, il est nécessaire de connaitre le plus précisément possible sa
masse effective. L'expérience PERLE n’ayant pas été prévue a [lorigine pour une
interprétation en absolu des mesures, cette masse effective qui était connue au moment des
mesures n'a pas été conservée. Il est a présent complexe de la recalculer sachant que les
mesures ont été effectuées en 2009 avec un dispositif d’acquisition qui depuis a été changé.

Nous avons tout de méme effectué une interprétation en absolu en nous basant sur
les 10 W annoncés du palier de puissance. Pour cela, nous calculons avec TRIPOLI4
I'énergie totale déposée dans le cceur a chaque instant en ne simulant qu’un seul neutron.
Le facteur de renormalisation est déduit du rapport de la puissance réelle sur cette
puissance calculée. Ainsi, la dose déposée dans les TLD en absolu prend pour expression :

D= ﬁ At &
P m
Avec :
- E,l'énergie déposée dans le TLD calculé par TRIPOLI4 [J.s7],
- Mla masse du TLD [kg],
- Pgret P¢ les puissances réelle et calculée par TRIPOLI4 [W],
- Atladurée de l'irradiation [s].

La valeur Pg du palier de puissance posséde une trés forte incertitude. En effet, les
10 W correspondent a une interprétation grossiére des mesures de la chambre a fission.
Cette valeur fait en réalité office d’'ordre de grandeur de la puissance dans le coeur. Nous
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pouvons considérer que l'incertitude sur cette valeur en tant qu’estimateur de la puissance
totale dégagée dans le coeur est de 'ordre de 20%. Les incertitudes sur les doses calculées
apres renormalisation seront donc du méme ordre de grandeur.

Vil.2Interprétation des mesures dans la configuration « PERLE
homogéne »

Dans cette partie, nous donnons les résultats obtenus avec TRIPOLI4 en utilisant la
bibliothéque de données nucléaires JEFF-3.1.1 en simulant les TLD dans la configuration
« PERLE homogéne ». Les doses calculées seront comparées aux mesures afin de qualifier
TRIPOLI4 et la bibliothéque de données nucléaires JEFF-3.1.1.

VII.2.i Dose déposée dans les TLD lors du calcul en une étape

Nous avons calculé les doses déposées dans les TLD de type CaF2 a partir du calcul
en 1 étape (couplage npe’e’) en estimant individuellement les composantes prompte,
retardée et neutronique. Afin d’'améliorer la convergence, nous avons symétrisé le probléme
en simulant des TLD dans les 4 blocs réflecteur au lieu d’'un seul comme c’était le cas lors
des mesures. Les résultats sont donnés dans les Tableau VII-5 et Tableau VII-6. Les
incertitudes sur chaque contribution rapportées a la dose totale sont données dans les
Tableau VII-7 et Tableau VII-8. L’incertitude sur la dose totale a été calculée en sommant
quadratiquement les incertitudes des 3 composantes. Celle-ci ne prend donc en compte que
la convergence du calcul TRIPOLI4. Normalement, il conviendrait d’y ajouter les 20%
d’incertitude liés au facteur de normalisation a la puissance.

Tableau VII-5 Calcul de la contribution de chaque composante a la dose intégrée par les TLD
CaF2 épais

Position Dose Contribution

du totale Photon Photon Neutron
TLD [MGY] | prompt [%] | retardé [%] |  [%]

Centre cceur | 1030 79.7 15.4 5.0
Coté coeur | 545 81.1 13.7 5.2
R2 177 87.8 7.6 4.6

R4 89.7 89.7 5.2 5.2

R6 51.1 91.0 29 6.1
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R8 32.7 90.4 3.2 6.5
R10 22.9 92.1 0.7 7.2
R12 19.2 93.0 1.0 6.0
R14 21.3 96.1 0.0 3.8

Tableau VII-6 Incertitude de calcul sur la dose intégrée par les TLD CaF2 épais

Position Dose | Incertitude a 1o rapportée a la dose totale

du totale Photon Photon Neutron
TLD [%] | prompt[%] | retardé [%] [%]
Centre coeur | 2.8 1.3 0.2 25
Coté coeur 3.2 1.8 0.3 2.6
R2 3.1 2.0 0.5 2.3
R4 3.8 2.8 0.4 2.6
R6 4.8 3.7 0.4 3.0
R8 5.3 4.2 0.6 3.2
R10 8.9 8.1 0.2 3.6
R12 6.3 5.6 0.0 3.0
R14 5.7 5.3 0.0 1.9

Tableau VII-7 Calcul de la contribution de chaque composante a la dose intégrée par les TLD

CaF2 fin
Position Dose Contribution

du totale | photon Photon | Neutron

TLD [MGY] | prompt [%] | retardé [%] [%]

Centre cceur | 1030 77.9 16.2 5.9

Coté coeur 577 80.7 13.4 5.9

R2 172 87.1 7.2 5.7

R4 94.8 87.6 6.2 6.2

R6 541 89.1 3.9 7.0

R8 33.2 90.4 1.8 7.8

R10 24.9 91.2 1.5 7.3
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R12 19.0 921 0.4 7.5

R14 23.0 95.2 0.4 4.5

Tableau VII-8 Incertitude de calcul sur la dose absolue intégrée par les TLD CaF2 fin

Position Dose | Incertitude a 1o rapportée a la dose totale

du totale Photon Photon Neutron
TLD [%] prompt [%] retardé [%] [%]
Centre coeur | 3.4 1.7 0.3 3.0
Coté coeur 3.7 2.2 0.4 3.0
R2 3.8 24 0.6 2.9
R4 4.5 3.2 0.7 3.1
R6 5.3 3.9 0.7 3.5
R8 6.3 5.0 0.4 3.9
R10 7.2 6.2 0.9 3.6
R12 7.4 6.3 0.1 3.7
R14 6.5 6.1 0.2 2.2

L’incertitude sur la composante neutronique est presque uniquement liée aux facteurs
de réponse (lincertitude sur le calcul du flux neutronique calculé est négligeable). Par
conséquent, l'incertitude totale sur la dose neutron (de I'ordre de 3% a 10) ne peut pas étre
améliorée. Pour les TLD situés dans la zone fissile, cette incertitude est du méme ordre de
grandeur que lincertitude statistique sur la composante prompte. Celle-ci, a 'exception du
dernier TLD, ne fait qu’augmenter avec I'éloignement du centre du coeur. Cela est da a la
diminution des sources photoniques liée a la diminution des taux de réaction neutronique
(capture radiative, diffusion inélastique). Ainsi, l'incertitude sur la dose prompte en centre
cceur est de 1.7% (10) et 1.3% (10) alors qu’elle atteint 6.1% (16) et 5.3% (16) a I'extrémité
du réflecteur pour les deux types de TLD CaF2 fin et épais.

Nous avons calculé les doses relatives au centre coeur pour pouvoir les comparer
aux mesures. Dans tous les points de calcul, les composantes photons prompts et photons
retardés sont indépendantes entre tous les points de calcul. La composante neutronique est
estimée a chaque fois en utilisant la méme loi empirique qui est elle-méme responsable de
l'incertitude annoncée. Par conséquent, entre chaque point de mesure, cette composante est
corrélée. La variance de la dose relative peut donc s’écrire :

2
D, D, ’ var(D, ip ) var(D, ) var(D, ccp ) var(D,) \/ var(D,,) \/ var(Dc,)
var| —— | = — . —+ S+ S+ S+ -
cc D¢ D, D, D D D, D

Avec :
- D;et Dcc les doses calculés au point i et en centre ceeur,

- Dy, Dy et Dy, les composantes promptes, retardees et neutron a la dose totale.
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Toutes les variances relatives qui sont données dans cette formule sont disponibles
dans les Tableau VII-6 et Tableau VII-8. Nous pouvons constater que la corrélation des
composantes neutrons a conduit a réduire la variance du rapport des doses.

Les doses relatives calculées ainsi que leurs incertitudes sont données dans le
Tableau VII-9. L’incertitude sur les doses relatives est principalement due a la convergence
de la composante prompte. L’incertitude sur la composante neutron est presque nulle.

Tableau VII-9 Doses relatives calculées au centre cceur pour les TLD CaF2 fin et épais dans la
configuration « PERLE homogeéne »

Position Dose relative au centre coeur
du CaF2 fin CaF2 épais
TLD

Dose | 6[%] | Dose | o [%]

Centre coeur 1. 0 1. 0

Coté coeur | 0.531 | 2.2 | 0.559 | 3.3

R2 0.174 | 2.5 | 0.166 | 3.6
R4 0.0917 | 3.1 | 0.0917 | 4.4
R6 0.0506 | 4.0 | 0.0524 | 5.0
R8 0.0322 | 4.5 |0.0321| 5.8

R10 0.0206 | 8.2 | 0.0241| 7.4

R12 0.0190 | 5.7 | 0.0184 | 6.8

R14 0.0220 | 5.6 | 0.0222 | 6.8

VIL.2.ii Interprétation des mesures par la méthode du calcul en 1 étape

Nous avons comparé les résultats des calculs avec les doses relatives mesurées par
les TLD. Celles-ci sont données dans le Tableau VII-10. Ces valeurs incluent la composante
neutron.

Tableau VII-10 Doses relatives au centre cceur mesurées pour les TLD CaF2 fin et épais

Position Dose relative au centre coeur
du CaF2 fin CaF2 épais
TLD

Dose |c[%]| Dose |o[%]

Centre coeur 1. 0 1. 0

Coté coeur | 0.5451 | 4.2 | 0.5489 | 3.3

R2 0.1773 | 5.7 | 0.1700 | 4.7
R4 0.08784 | 5.5 |0.08830 | 4.7
R6 0.05174 | 5.5 |0.05299 | 4.7

R8 0.03210 | 5.5 |0.03175 | 4.7
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R10 0.02298 | 5.5 | 0.02298 | 4.9
R12 0.01903 | 5.7 | 0.018064 | 4.7
R14 0.02020 | 5.5 | 0.01903 | 4.7

Nous avons représenté les doses relatives mesurées et calculées sur les Figure
VII-10, Figure VII-11, Figure VII-12 et Figure VII-13.
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Figure VII-10 Doses relatives mesurées et calculées dans les TLD CaF2 épais
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Figure VII-11 Doses relatives mesurées et calculées dans les TLD CaF2 épais dans le réflecteur
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Figure VII-13 Doses relatives mesurées et calculées dans les TLD CaF2 fin dans le réflecteur

A Tl'exception de la position R14, les doses calculées et les doses mesurées se
recoupent systématiquement a 1. Les écarts calcul/mesure sont donnés dans le Tableau
VII-11. Les incertitudes de calcul et de mesure sont décorrélées. L’incertitude sur le rapport
calcul sur expérience s’écrit donc :

Var(g - 1} = (gjz( var(€) Var(E)J
E E C? £

Tableau VII-11 Ecart calcul-mesure sur la dose mesurée par les TLD de type CaF2

Position CaF2 épais CaF2 fin
duTLD | (C-EVE [%] | o [%] | (C-EVE [%] | o [%]
Centre coeur - - - -
Coté coeur 0.4 4.0 25 5.5
R2 2.3 54 -6.3 6.3
R4 3.8 5.9 4.5 7.3
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R6 -4.5 5.9 1.3 7.5
R8 1.4 6.6 0.1 8.0
R10 -10.5 8.6 4.9 9.7
R12 1.9 7.5 -3.2 8.6
R14 15.5 8.5 10.0 9.7
Tout réflecteur 1.6 6.1 -1.0 7.3

A I'exception du point R10 pour le CaF2 épais et des deux points situés au bout du
réflecteur en position R14, tous les écarts entre calcul et mesure sont situés dans l'intervalle
[-o,0]. lls sont donc proches de 0. Cependant, les incertitudes restent trés importantes,
surtout pour les points situés au bout du réflecteur (0=9%). Cette incertitude est beaucoup
plus importante que l'incertitude expérimentale. Nous sommes donc limités par la précision
du calcul. L'augmentation brusque de l'incertitude sur le calcul de la dose en position R10
n’a pas pu étre expliquée. Nous supposons qu’un saut de variance s’est introduit pendant le
calcul Monte Carlo. Cependant, nous n’avons pas réussi a le mettre en évidence.

Nous avons également calculé I'écart calcul expérience moyen dans tout le
réflecteur. Cette moyenne a été calculée en pondérant chaque C/E individuel par la dose
relative mesurée contenue dans le Tableau VII-10. Afin de majorer I'incertitude sur cette
quantité, nous avons considéré que tous les C/E étaient corrélés. Nous pouvons constater
que sur 'ensemble du réflecteur, les écarts calcul-mesure sont inférieurs a l'incertitude.

Vll.2.iiiInterprétation des mesures par la méthode du calcul en deux étapes avec
géométrie simplifiée

Pour rappel, le calcul en deux étapes avec une géométrie simplifiée a été envisagé
afin de réduire I'incertitude sur le calcul de la composante prompte de la dose intégrée par
les TLD.

La géométrie simplifiée est représentée sur la Figure VII-14. Elle est constituée de la
traverse centrale contenant une rangée de crayon et son prolongement jusqu’a la cuve qui
contient le réflecteur et les 7 points de mesure. Nous avons symétrisé ce probléme en
coupant cette traverse en deux. La rangée de crayon n’en contient donc que 13.5 au lieu des
27. Des conditions de réflexion ont été imposées sur le plan coupant le demi-crayon en
deux. Sur l'axe z, les géométries sont identiques a celles observées dans le coeur complet.
La hauteur des crayons et de la cuve sont respectés. Tous les composants des crayons
autres que le combustible sont pris en compte. Nous avons imposé des conditions de fuite
selon 'axe z et du coté de la cuve. Sur les deux derniers cotés de la géométrie simplifiée,
nous avons imposé des conditions de réflexion. Par conséquent, selon I'axe transverse les
TLD sont dans un milieu infini.

La géométrie simulée est décrite sur la Figure VII-14
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Figure VII-14 Représentation de la géométrie simplifiée

Pour déterminer cette géométrie, nous avons implicitement considéré que dans les
plans perpendiculaires a l'axe des crayons combustibles, le flux neutronique et par
conséquent les sources y ne dépendent que de la profondeur de pénétration dans le
réflecteur. Le flux est donc constant selon I'axe perpendiculaire a I'alignement des TLD.
Cette propriété est bien évidemment fausse dans la géométrie coeur complet. Cependant, on
peut considérer qu'autour de I'axe central du réflecteur, c'est-a-dire 'axe contenant les TLD,
le flux neutronique varie faiblement. Nous pouvons le constater sur la Figure VII-3. Les taux
de fission varient peu entre les crayons situés sur les coordonnées 10-27 a 18-27, c'est-a-
dire autour de la traverse centrale. Cela représente une distance de I'ordre de 4 cm, soit le
libre parcours moyen des photons dans 'acier. Par conséquent, pour les TLD, qui sont situés
au centre du réflecteur, le flux neutronique, donc les sources et le flux photonique semblent
plats. Pour les TLD, la géométrie semble donc infinie dans ces directions.

VIl.2.iii.aComparaison des flux calculés dans la géométrie simplifiée et coeur complet

Nous avons vu dans le paragraphe VIl.1.i.c que la méthode de la géométrie simplifiée
était basée sur I'égalité des spectres de flux normalisés dans les géométries simplifiées et
cceur complet. Nous avons calculé le flux photonique a 94 groupes avec TRIPOLI4 dans les
géométries simplifiées et coeur complet dans plusieurs volumes :

- LesTLD,
- Les TLD + les piluliers,
- Les TLD + les piluliers + un volume d’acier du réflecteur englobant le tout.

Le flux photonique calculé dans les TLD dans la géométrie coeur complet n’est pas
assez bien convergé groupe par groupe pour que la comparaison avec la géométrie
simplifiée soit possible. De plus, la dose dans les TLD dépend du flux dans et autour des
TLD. Le flux calculé uniquement a l'intérieur d'un TLD n’aurait pas été satisfaisant pour
effectuer la normalisation. Afin d’estimer la «ressemblance » des spectres de flux
photonique dans les deux géométries, nous avons calculé leurs coefficients de corrélation
linéaire. Ces coefficients sont donnés dans Tableau VII-12:

Tableau VII-12 Corrélation entre les spectres de flux photonique calculé dans la géométrie
simplifiée et dans la géométrie cceur complet pour différents volumes autour des points de
mesure

Position Coefficient de corrélation

des TLD | pjylier Pilulier+TLD

+TLD | +volume englobant
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R2 0.9999 0.9999
R4 0.9999 0.9999
R6 0.9999 0.9999
R8 0.9998 0.9998
R10 0.9995 0.9995
R12 0.9994 0.9994
R14 0.9995 0.9995

Ces coefficients sont tous supérieurs a 0.999. Cela indique qu’a un facteur pres, les
spectres calculés dans les deux géométries sont semblables. Le facteur de normalisation est

ensuite calculé par la formule des moindres carrés.

Nous avons tracé les spectres de flux normalisés obtenu dans les volumes
pilulier+TLD en position R2 et R14. lIs sont disponibles sur les Figure VII-15 et Figure VII-16.
Nous pouvons constater que dans les deux cas, a I'exception du groupe contenant les
photons émis par la diffusion inélastique du *°Fe & 847 keV et 2085 keV, le spectre de flux
photonique dans la géométrie cceur complet est trés bien reproduit dans la géométrie
simplifiée. Par conséquent, la dose réelle déposée dans les TLD peut étre approximée par la
dose calculée dans la géométrie simplifiée pondérée par un facteur de normalisation déduit

du rapport des flux photoniques.
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Figure VII-16 Comparaison des flux photoniques autour des TLD en position R14 dans les
géométries cceur complet et simplifiée

Nous avons estimé le biais introduit par cette méthode en intégrant les spectres de
flux pondérés par I'énergie Yy moyenne dans chaque groupe. Cette quantité a I'avantage de
donner un poids plus important aux groupes de photon de hautes énergies, comme c’est le
cas dans le calcul du KERMA ou de la dose.

Les différences maximales observées entre les spectres dans les deux géométries
sont de 0.5%.

VI1.2.iii.b Comparaison calcul-mesure

Grace a la méthode de la géométrie simplifiée, nous avons obtenu une bien meilleure
convergence du calcul de la composante prompte de la dose déposée dans les TLD. Cette
convergence est systématiquement inférieure a 1% et atteint méme 0.3% pour les TLD
situés en position R2. Les nouvelles comparaisons calcul-mesure sont présentées dans le
Tableau VII-13.



124

Tableau VII-13 Ecart calcul-mesure sur la dose relative déposée dans les TLD de type CaF2
avec la méthode du calcul en deux étapes avec géométrie simplifiée

Position CaF2 épais CaF2 fin
duTLD | C/E-1[%] | 6 [%] | C/E-1[%] | o [%]
Centre cceur 0.0 - 0.0 -

Coté coeur +0.4 4.2 +2.5 5.5

R2 -1.5 5.1 -0.7 6.1

R4 -0.9 5.0 +2.4 6.2

R6 -6.0 47 -0.4 5.9

R8 +0.6 5.1 +0.2 6.0

R10 -2.9 5.1 -0.2 6.2

R12 +0.6 5.0 -1.4 6.1

R14 +9.3 5.7 +6.0 6.5

Tout réflecteur +0.0 5.0 +0.4 6.1

Ces résultats sont en accord avec ceux déja observés dans le Tableau VII-11. Nous
n’observons plus le fort écart calcul-expérience en position R10 que nous avions attribué a
un saut de variance. Nous constatons qu’avec la méthode de la géométrie simplifiee, les
incertitudes sur les écarts calcul-expérience sont presque égales aux incertitudes liées aux
mesures. Cela signifie qu’il n’est plus utile de chercher a améliorer la précision du calcul.

A I'exception des TLD situés en position R14, les résultats obtenus sont en trés bon
accord avec les mesures. Nous pouvons en déduire que la bibliothéque JEFF-3.1.1 associée
au code de calcul TRIPOLI4.8 permet d’obtenir de trés bons accords calcul-expérience dans
le cas du calcul de I'échauffement y dans un réflecteur en acier.

Vil.2.ivinterprétation des mesures avec la méthode du calcul en deux étapes avec
stockage des particules

VIl.2.iv.aCourants et productions de photons dans les volumes englobant les piluliers

Pour le calcul en deux étapes de la dose prompte y, nous avons du stocker les
productions de photons dans le volume englobant les TLD ainsi que le courant entrant.
Nous avons représenté les spectres de courant entrant dans le volume englobant pour les
TLD situés dans le cceur et dans le réflecteur sur les Figure VII-17 et Figure VII-18. Ces
spectres ont été calculés par TRIPOLI4 avec la réponse « COURANT PHOTON ».
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Figure VII-17 Courant de photons autour des piluliers situés dans la zone fissile
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Figure VII-18 Courant de photons autour des piluliers situés dans le réflecteur

Dans la zone fissile, nous reconnaissons les pics caractéristiques de I'annihilation
des positons & 511 keV, de la capture de I'eau a 2.2 MeV et de la capture de I'’**U 3 4.1
MeV. Certains pics caractéristiques de I'acier apparaissent également autour du pilulier situé
en périphérie de la zone fissile a 847 keV et autour de 7.6 MeV. Ce sont les y émis lors de la
diffusion inélastique et la capture radiative des neutrons sur le *Fe.

Dans le réflecteur, nous reconnaissons pour chaque pilulier les deux pics du *°Fe
cités juste avant ainsi que d’autres tels que : les photons primaires de capture du >*Cr et du
*Ni autour de 9 MeV et la diffusion inélastique sur le premier niveau du *Cr a 1.4 MeV.
Dans le pilulier situé en position R14, nous pouvons observer 'apparition du photon émis par
la capture radiative de I'eau a 2.2 MeV.

Quel que soit le positionnement du pilulier, il apparait sur ces graphiques qu’aucun
photon dont I'énergie est inférieure a 50 keV n’entre dans la géométrie englobant les
piluliers. Tous les photons émis a cette énergie sont presque immédiatement absorbés.

Nous avons représenté les sources photoniques calculées a lintérieur du volume
englobant. Elles sont représentées sur la Figure VII-19. De nouveaux pics situés a des
énergies inférieures au seuil de coupure précédent sont identifiables tels que ceux
caractéristiques de la diffusion inélastique sur les deux premiers niveaux du *’Fe situés a 14
et 140 keV.
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Figure VII-19 Production de photon dans les piluliers situés dans le réflecteur
VII.2.iv.bRésultats obtenus avec le calcul en deux étapes avec stockage des particules

Le calcul en deux étapes avec stockage des particules est destiné a améliorer la
convergence de la composante prompte de la dose mesurée par les TLD. Les résultats
obtenus avec cette méthode ne sont pas concluants. Les écarts par rapport a la méthode de
référence peuvent étre bien plus importants que lincertitude associée. Ainsi, dans le pilulier
situé sur le coté de la zone fissile, les écarts entre les deux calculs atteignent 15% sur la
dose totale. De plus, le gain sur la convergence est bien moins important que pour le calcul
en deux étapes avec géométrie simplifiée. Ce gain est a peu prés d’un facteur 2 par rapport
au calcul de référence.

Nous n’avons pas pu déterminer l'origine des biais observés. Cependant, en
appliquant cette méthode a des cas simple, nous avons pu mettre en évidence certains
problémes liés a TRIPOLI4 lors de la transcription des sources stockées dans les fichiers au
format ASCII.

Par conséquent, nous ne pouvons pas a I'’heure actuelle valider la méthode de calcul
en deux étapes avec stockage des particules.

VIil.3Interprétation des mesures dans la configuration « PERLE trou
d’eau »

Pour linterprétation de « PERLE trou d’eau », nous n’avons effectué l'interprétation
gu’avec le calcul en 1 étape.

La présence des trous d’eau ne permettait pas de réutiliser la géométrie simplifiée
utilisée pour linterprétation des mesures « PERLE homogéne ». En effet, I'hypothése
principale utilisée dans le cas « homogene » qui consistait a supposer le flux neutronique
comme constant le long de I'axe transverse a I'alignement des TLD n’est plus applicable a
cause des hétérogénéités que constituent les trous d’eau sur ce méme axe. Il n’est pas non
plus possible de prendre en compte une infinité de trous d’eau en utilisant une traverse
constituée de plusieurs rangées de crayon. En effet, 'espacement entre les trous d’eau n’est
pas un multiple de 'espacement entre les crayons.

La méthode du stockage des sources n‘ayant pas été concluante dans le cas
« homogéne », nous ne I'avons pas non plus réessayée.

Contrairement a la géométrie « PERLE homogéne », la géométrie « PERLE trou
d’eau » ne peut pas étre symétrisée. En effet, 'ajout de nouveaux trous d’eau dans les
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autres blocs réflecteur joue trop sur la valeur du K. Le calcul des doses dans les TLD est
trés affecté (les différences atteignent 10%). Ainsi, les incertitudes sur les calculs sont cette
fois-ci 2 fois plus élevées que dans le cas PERLE homogéne puisque nous avons simulé 4
fois moins de TLD.

VII.3.i Dose absolue déposée dans les TLD

Les doses absolues obtenues avec le calcul en une étape ainsi que les incertitudes
associées sont disponibles dans les Tableau VII-14, Tableau VII-15, Tableau VII-16, Tableau
VII-17.

Tableau VII-14 Calcul de la contribution de chaque composante a la dose intégrée par les TLD

CaF2 épais
Position Dose Contribution

du totale | photon Photon | Neutron

TLD [MGY] | prompt [%] | retardé [%] | [%]

Centre cceur | 1040 78.4 16.6 5.0

Coté coeur | 553 79.2 15.7 5.1

R2 204 89.4 6.4 4.2

R4 118 91.1 4.8 4.1

R6 73.2 92.7 3.1 4.2

R8 55.9 94.8 1.4 3.8

R10 40.0 95.3 1.1 3.6

R12 26.8 95.8 0.6 3.6

R14 259 96.7 0.4 2.9
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Tableau VII-15 Incertitude de calcul sur la dose absolue intégrée par les TLD CaF2 épais

Position Dose | Incertitude a 1o rapportée a la dose totale

du totale Photon Photon Neutron
TLD [%] prompt [%] retardé [%] [%]
Centre coeur | 3.1 1.8 0.2 25
Coté coeur | 3.5 2.3 0.3 2.6
R2 4.2 3.7 0.3 2.1
R4 5.3 4.9 0.4 2.1
R6 5.9 5.5 0.3 2.1
R8 7.5 7.2 0.3 1.9
R10 8.5 8.3 0.3 1.8
R12 9.3 9.1 0.2 1.8
R14 10.0 9.9 0.2 1.5

Tableau VII-16 Calcul de la contribution de chaque composante a la dose intégrée par les TLD

CaF2 fin
Position Dose Contribution

du totale | photon Photon | Neutron

TLD [MGYI | prompt [%] | retardé [%] | [%]

Centre cceur | 1060 78.5 16.6 4.9

Coté coeur | 584 80.3 14.8 49

R2 203 89.1 6.9 4.0

R4 119 91.0 4.9 4.1

R6 71.9 92.8 2.9 43

R8 53.1 95.0 1.1 3.9

R10 34.7 94.9 1.1 4.0

R12 27.9 96.1 0.4 35

R14 27.3 97.1 <0.1 2.9
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Tableau VII-17 Incertitude de calcul sur la dose absolue intégrée par les TLD CaF2 fin

Position Dose | Incertitude a 1o rapportée a la dose totale

du totale Photon Photon Neutron
TLD [%] prompt [%] retardé [%] [%]
Centre coeur | 3.3 2.2 0.3 2.5
Coté cceur | 3.8 2.9 0.4 25
R2 4.9 4.4 0.4 2.0
R4 6.2 5.8 0.4 2.0
R6 7.9 7.6 0.4 2.2
R8 9.3 9.1 0.3 2.0
R10 10.5 10.3 0.4 2.0
R12 11.5 11.4 0.2 1.7
R14 12.0 12.0 <0.1 1.4

Nous constatons bien que les incertitudes sont cette fois-ci supérieures a 10% dans
les TLD situés les plus loin de la zone fissile.

Nous pouvons constater que la dose déposée dans les TLD situés dans le réflecteur
a augmenté par rapport a la configuration « PERLE homogéne ». En position R2, cette
augmentation est d’environ 15%. En position R14, cette augmentation atteint prés de 60%.
Les trous d’eau ont créé une thermalisation neutronique locale qui a favorisée la capture
radiative dans I'acier et par conséquent la production de photon de haute énergie.

L’introduction de canaux d’eau dans le réflecteur induit donc une augmentation de la
quantité de chaleur produite dans celui-ci. Dans un réacteur nucléaire, la chaleur évacuée
par les canaux d’eau doit donc étre supérieure a 'augmentation de la chaleur produite dans
le réflecteur.

Nous avons calculé |la dose relative au centre coeur. Les résultats sont donnés dans
le Tableau VII-18.
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Tableau VII-18 Dose relative au centre coeur calculée pour les TLD de type CaF2 dans la
configuration « PERLE trou d’eau »

Position Dose relative au centre coeur

du CaF2 fin CaF2 épais
TLb Dose | 6 [%] | Dose | ¢ [%]
Centre coeur 1 - 1 -

Coté coeur | 0.557 | 41 |0.534 | 3.0
R2 0.211| 53 |0.197 | 4.1

R4 0.124| 6.5 | 0.114| 53

R6 0.075| 82 [0.071| 5.9

R8 0.055| 9.5 | 0.054| 7.5
R10 0.036 | 10.7 | 0.039 | 8.6
R12 0.029 | 11.7 | 0.026 | 9.3
R14 0.029 | 12.3 | 0.025 | 10.1

VII.3.ii Comparaison calcul-mesure

Nous avons comparé les résultats des calculs de dose relative avec les mesures des
TLD. Celles-ci sont données dans le Tableau VII-19 les doses relatives mesurées par les
TLD.

Tableau VII-19 Doses relatives au centre cceur mesurées pour les TLD CaF2 fin et épais

Position Dose relative au centre coeur
du CaF2 fin CaF2 épais
TLD

Dose | 6 [%] | Dose | ¢ [%]

Centre coeur 1. - 1. -

Coté coeur | 0.553 | 5.3 0.547 3.9

R2 0.195| 9.2 | 0.192 | 6.8
R4 0.115| 9.2 | 0.119 | 6.8
R6 0.073| 9.2 | 0.079 | 6.8
R8 0.051| 9.2 | 0.0051| 6.8

R10 0.037 | 9.2 | 0.038 | 6.8

R12 0.028 | 9.3 | 0.031 | 6.8

R14 0.024 | 9.2 | 0.025 | 6.8

Les comparaisons calcul-expérience sont données dans le Tableau VII-20
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Tableau VII-20 Ecart calcul-mesure sur la dose relative mesurée par les TLD de type CaF2

Position CaF2 épais CaF2 fin

duTLD | (C-E)E [%] | o [%] | (C-EVE [%] | o [%]
Centre coeur - - - -

Coté coeur -2.4 51 -0.4 6.5
R2 +2.5 8.2 +2.0 10.6
R4 -4.1 8.3 +0.2 11.1
R6 -10.6 8.1 -5.6 11.5
R8 +5.8 10.7 -1.1 12.9
R10 +1.5 11.1 -10.9 12.4
R12 -16.5 9.6 -6.0 13.9
R14 -0.2 12.1 +7.2 16.2
Tout réflecteur -1.9 8.9 -0.9 11.6

Les incertitudes associées a ces écarts calcul-expérience sont trés importantes. Nous
constatons tout de méme qu’a I'exception des deux points situés en position R6 et R12
mesureés par les TLD de type CaF2 épais, toutes ces valeurs sont inférieures a 1c.

Vil.4Dose déposée dans les matériaux du réacteur PERLE

Afin de connaitre les échauffements réels dans les matériaux du coeur PERLE, nous
avons effectué d’autres calculs dans lesquels nous ne simulions pas les TLD et les piluliers.
Dans le réflecteur, les piluliers ont été remplacés par un volume d’acier, dans la zone fissile,
ils ont été remplacés par un volume d’acier ou un volume de combustible. Nous avons
ensuite estimé la dose dans chacun de ces volumes.

Ces volumes sont beaucoup plus grands que les TLD. Par conséquent la
convergence du calcul sera bien meilleure. De plus, I'équilibre électronique étant atteint, la
dose peut étre estimée par le KERMA, rendant inutile la simulation du transport des
électrons. Le calcul de la dose dans les matériaux est donc trés allégé par rapport au calcul
de la dose dans les TLD.

Afin de se placer dans un contexte plus général, non spécifique a I'expérience
PERLE, la dose retardée a été calculée avec un spectre de vy retardé a I'équilibre. Pour cela,
nous avons résolu I'équation de Bateman stationnaire en négligeant les termes de capture.
Un calcul d’ordre de grandeur a permis d’envelopper I'incidence de ces termes de capture a
2% de I'énergie totale émise par les y retardés de fission. Celle-ci est ainsi de 5.97 MeV a
2% prés au lieu des 2.82 MeV caractéristiques de I'expérience PERLE. Nous ne prenons
pas en compte la dose liée aux captures des produits de fission. Nous nous plagons donc a
un burn-up nul.

VIl.4.i Résultats obtenus dans la configuration « PERLE homogéne »

Dans le Tableau VII-17, nous donnons les énergies déposées par les photons et les
neutrons calculées au niveau des 9 points de mesures des TLD ainsi que dans la totalité du
réflecteur en acier. Ces résultats sont normalisés a une puissance totale de 10 W dans le
cceur pour une irradiation de 10 minutes. Nous constatons que dans la zone fissile du coeur
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PERLE, dans le combustible, I'énergie totale déposée est a plus de 92% due aux neutrons
alors que dans I'acier, cette contribution n’est plus que de 5%. Dans le réflecteur en acier, le
phénomeéne s’inverse, I'énergie déposée par les photons représente entre 92% et 96% de la
dose totale. Cette dose photon est majoritairement due aux photons prompts. Sur 'ensemble
du réflecteur, la dose retardée ne représente que 12% de la dose photon totale tandis que
dans la zone fissile, cette proportion est de 39% et de 41% en périphérie et au centre dans le
combustible tandis que dans lacier est de 33% et 31%. Ainsi, pour les calculs
d’échauffement dans les réacteurs, il est indispensable de traiter la dose retardée
indépendamment de la dose prompte.

Tableau VII-21 Energie déposée par les photons prompts et retardés ainsi que les neutrons
dans le combustible et I’acier dans la configuration « PERLE homogéne »

Position Photon Neutron
du Prompt Retardé Ratio

caleul Dose [mGy] | 6 [%] | Dose [mGy] | ¢ [%] [%] | Dose [MGy] | 6 [%]
Centre coeur UO, 1590 0.3 1090 0.4 | 40.7 33900 0.2
Centre cceur acier 620 0.3 311 0.5 | 334 12.6 0.9
Coté coeur UO, 916 0.4 584 0.6 | 38.9 19900 0.3
Coté ceeur acier 356 0.4 161 1.2 | 311 12.7 1.3
R2 164 0.1 29.9 0.5 | 155 7.5 0.3

R4 83.3 0.2 9.9 0.9 | 10.7 49 0.3

R6 48.8 0.2 3.9 15 | 7.6 34 0.3

R8 31.1 0.3 1.6 24 | 438 24 0.3

R10 21.9 0.3 0.6 38 | 28 1.7 0.4

R12 18.7 0.4 0.3 5.8 1.5 1.2 0.4

R14 21.8 0.4 0.1 9 0.5 0.8 0.5

Tout réflecteur 37.8 <0.01 5.3 0.02 | 12.3 1.82 0.01

Sur les Figure VII-20 Figure VII-21 Figure VII-22, nous avons tracé les différentes
contributions absolue et relative des photons et des neutrons a la dose totale. Dans la zone
fissile, nous avons tracé en trait plein la dose dans le combustible et en trait pointillé la dose
dans I'acier.
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Figure VII-20 Dose déposée par les neutrons et les photons dans le combustible (trait plein) et
I’acier (trait pointillé) dans I’expérience PERLE
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Figure VII-21 Dose relative a la dose totale déposée dans le combustible de la zone fissile et
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du réflecteur
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Nous remarquons que dans le réflecteur, a mesure que I'on s’éloigne de la zone
fissile, la dose déposée diminue puis augmente en périphérie. Cette variation est due a la
présence d’eau modératrice de ce coté du réflecteur qui thermalise les neutrons et favorise
la capture radiative. Nous pouvons voir cet effet sur la Figure VII-23. En effectuant un calcul
TRIPOLI4 en simulant du vide autour du réflecteur a la place de l'eau, la remontée de la
dose disparait.
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Figure VII-23 Taux de réaction neutronique dans le réflecteur de I’expérience PERLE
VIl.4.ii Résultats obtenus dans la configuration « PERLE trou d’eau »

Le méme calcul a été effectué dans la configuration « PERLE trou d’eau ». Les
résultats sont donnés dans le Tableau VII-24.
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Tableau VII-22 Energie déposée par les photons prompts et retardés ainsi que les neutrons
dans le combustible et I’acier dans la configuration « PERLE homogéne »

Position Photon Neutron
du Prompt Retardé Ratio
caleul Dose [mGy] | 6 [%] | Dose [mGy] | ¢ [%] [%] | Dose [MGy] | o [%]
Centre coeur UO, 1600 0.3 963 0.1 | 375 34000 0.2
Centre coeur acier 623 0.4 282 01 | 311 23.2 1.5
Coté coeur UO, 903 0.5 511 1.8 | 36.1 19200 0.3
Coté cceur acier 350 0.6 142 26 | 28.9 121 1.9
R2 189 0.3 32.3 0.3 | 14.6 6.8 0.8
R4 114 0.4 11.5 06 | 9.2 4.3 1.0
R6 76.1 0.5 4.7 1.0 | 5.8 238 1.1
R8 52.9 0.6 2.0 16 | 3.6 1.9 1.2
R10 38.3 0.8 0.8 25 | 2.1 1.3 1.5
R12 29.6 0.8 0.4 3.8 1.3 0.9 1.6
R14 26.4 0.9 0.2 59 | 0.7 0.6 2.0
Tout réflecteur 44.6 0.01 53.7 0.01 | 10.8 1.6 0.03

Nous pouvons constater que la dose neutron est minoritaire partout sauf dans le
combustible. Ce sont les mémes constatations que dans le cas homogeéne.

Ces calculs confirment les résultats observés lors de l'interprétation des mesures par
TLD. La dose déposée dans le réflecteur est plus élevée dans la configuration « PERLE trou
d’eau » que dans la configuration « PERLE homogéne ». Cet effet est principalement dd a la
composante y prompte de la dose. Nous avons indiqué dans le Tableau VII-24, la différence
des doses prompte déposées dans le réflecteur dans les deux configurations. C1 correspond
a la dose prompte calculée dans la configuration « PERLE homogéne » et C2 a celle
calculée dans la configuration « PERLE trou d’eau ».




136

Tableau VII-23 Comparaison des doses promptes calculées dans les deux configurations du
programme expérimental PERLE

Position du | C1/C2-1
calcul [%]
R2 -13.3
R4 -27.1
R6 -36.0
R8 -41.3
R10 -42.8
R12 -36.6
R14 -17.7
Tout réflecteur | -15.3

La dose calculée dans le réflecteur de la configuration « PERLE homogéne » est trés
inférieure a la dose déposée dans la configuration « PERLE trou d’eau ». Cette différence
peut atteindre plus de 40% de la dose déposée localement. Sur 'ensemble du réflecteur, elle
est d’environ 15%.

Dans les réacteurs de troisieme génération, le refroidissement du réflecteur est
assuré par ces canaux d’eau. Ceux-ci ont donc deux effets contradictoires. lls évacuent la
chaleur mais en méme temps contribuent a en produire plus.

VII.5Réévaluation de la dose photon prompte avec les nouvelles
évaluations du fer

Nous avons effectué un nouveau calcul de I'énergie déposée dans le réflecteur en
utilisant les nouvelles évaluations des isotopes du fer proposées dans le chapitre 5. Le
Tableau VII-24 contient les résultats obtenus avec la nouvelle et 'ancienne évaluation.
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Tableau VII-24 Comparaison des calculs d’énergie déposée par les photons prompts avec les
évaluations du fer dans la bibliothéque JEFF-3.1.1 et les nouvelles évaluations

Position Ancienne évaluation | Nouvelle évaluation | Différence
du caleul Dose Y[mGy] | 6 [%] | Dose y[mGy] | o [%] [%]
Centre coeur en acier 620 0.3 618 0.3 -0.3
Coté cceur en acier 356 0.4 357 0.4 0.2
R2 164 0.1 165 0.1 0.9
R4 83.3 0.2 84.4 0.2 1.3
R6 48.8 0.2 49.5 0.2 1.5
R8 31.1 0.3 31.5 0.3 1.5
R10 21.9 0.3 224 0.3 23
R12 18.7 0.4 19.2 0.4 23
R14 21.8 0.3 22.1 0.4 -0.5
Tout réflecteur 37.8 <0.01 38.2 0.01 1.14

Dans la zone fissile, I'effet des nouvelles évaluations est négligeable. La plupart des
photons déposant leurs énergies proviennent de la fission de I”*°U ou de la capture radiative
de I’”®U. Dans le réflecteur, I'effet global des nouvelles évaluations est une augmentation de
la dose totale déposée dans le réflecteur de 1.14%. A I'exception de la position R14, cette
augmentation est d’autant plus importante que I'on s’éloigne de la zone fissile. Elle atteint
2.3% au niveau des positions R10 et R12. En position R14, I'effet des nouvelles évaluations
s’annule. Les photons créés par la capture du “°Fe sont en moyenne plus énergétiques dans
la nouvelle évaluation et ont ainsi tendance a sortir plus facilement du réflecteur pour aller
déposer leurs énergies dans le modérateur.

Les incertitudes sur les mesures effectuées avec les TLD sont de I'ordre de 5 a 6%.
Par conséquent, I'effet des nouvelles évaluations est trop faible pour que l'on puisse les
qualifier avec les mesures par TLD.

VIl.6Conclusions sur la qualification de TRIPOLI4 et de la
bibliothéque JEFF-3.1.1

Les résultats obtenus dans ce chapitre sont trés concluants. Nous avons pu montrer
qgu’en utilisant une méthodologie de calcul appropriée, le code TRIPOLI4 permet de
reproduire les mesures d’échauffements photoniques dans le réflecteur en acier a
lincertitude expérimentale prés en utilisant la bibliothéque de données nucléaires JEFF-
3.1.1.

Le calcul de I'échauffement dans les matériaux entourant les TLD dans les deux
configurations « PERLE homogéne » et « PERLE trou d’eau » montre que 'ajout de canaux
d’eau pour évacuer la chaleur créée par les dépdts d’énergie y dans le réflecteur induit une
augmentation de lintensité de ces mémes sources de chaleur. L’eau modére les neutrons
dans le réflecteur et favorise ainsi la capture radiative thermique dans l'acier qui génére des
photons de hautes énergies.

Nous avons effectué les calculs d’échauffements dans les matériaux en utilisant les
nouvelles évaluations de données nucléaires du fer. La méthode de production de ces
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nouvelles évaluations est détaillée dans le chapitre 5. La dose déposée par les photons a
augmenté mais reste inférieure a lincertitude expérimentale des mesures par TLD. Par
conséquent, il n'est pas possible de conclure sur les améliorations induites par ces nouvelles

évaluations.
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Chapitre VIlI Validation et qualification du code APOLLO2

Dans le chapitre précédent, nous avons qualifié le code de transport TRIPOLI4 avec
la bibliotheque JEFF-3.1.1 pour les calculs d’échauffements y. A présent, nous qualifions le
code déterministe APOLLOZ2. Pour cela, nous effectuons une phase préliminaire de
validation de calcul APOLLO2 par rapport a TRIPOLI4 puis nous interprétons les mesures
PERLE en configuration « homogéne ». Ce chapitre est en partie tiré de la référence [91].

VIIl.1 Outils nécessaires au calcul de [I’échauffement y avec
APOLLO2

VIil.1.i Données nucléaires et atomiques utilisées

APOLLO2 étant un code de transport de particule (neutron et photon uniquement), il
est nécessaire de posséder une base de données contenant les sections efficaces
d’interaction particule-matiere multigroupes. Toutes ces données sont issues de
bibliothéques internationales recommandées. Elles ont été mises en forme pour les codes
de transport de maniére cohérente par la chaine de traitement GALILEE-V0.2.0[90].

Un transport couplé neutron-photon consiste a résoudre I'équation de Boltzmann
pour chaque particule. Le premier est un transport critique (reproduction par le terme de
fission), le second un transport non critique a source imposée (propagation simple).

Les données nucléaires (sections de transport de neutron et sources de photon) et
atomiques (sections de transport de photon) sont contenues dans trois ‘APOLIB’ regroupant
les quantités physiques suivantes :

- les sections neutron-noyaux,
- les sources de photons,

- les sections photo-atomiques.
VIIl.1.i.a Bibliothéque de transport neutronique : sections efficaces nucléaires

La bibliothéque de transport neutronique est la CEA2005.V4.1.1 qui a été processée
de maniére cohérente pour TRIPOLI4 et pour APOLLO2. De nombreux retours de
qualification ont été réalisés, notamment sur :

- la bonne qualité des sections efficaces inélastiques du *°Fe, qui par la suite,
constitueront une des sources de photons dans le baffle lourd de I'expérience
PERLE,

- la bonne prédiction des puissances locales dans le combustible et du gain
réflecteur lourd assurant a priori la bonne qualité du terme source photon dans les
éléments combustibles et structures de PERLE.

La résolution de I'équation du transport neutron ne nécessite pas un niveau de détail
tel que la différenciation de chaque seuil de diffusion inélastique ni méme la distinction entre
élastique ou inélastique. Ainsi, la section dite de transfert regroupe les chocs élastique et
inélastique. De la méme maniére, la section de capture neutronique regroupe toutes les
réactions sans neutron en voie de sortie : (n,y)+(n,o)+(n,p)...

Les bibliotheques regroupant les données isotopiques, sections et taux effectifs et
leur description en tables de probabilités sont: CEA2005.G281.V4.1.1.DIRECT et
CEA2005.V4.1.UNIVSH.TP[92].

L’utilisation des données effectives (autoprotection) a fait I'objet de nombreuses
validations. Ainsi, les schémas de calcul utilisés seront calqués sur les schémas
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recommandés avec la contrainte que la bibliothéque de sections de production photon
nécessite des taux de réactions neutroniques a 281 groupes. Le schéma SHEM-MOC[8] est
donc retenu.

VIIl.1.i.b Bibliothéque de production photonique

La production gamma prompte telle que stockée dans les fichiers « ENDF/General
Purpose » dépend uniquement de I'énergie incidente du neutron et de la réaction
considéerée. Indépendamment de tout calcul, pour un noyau particulier, a chaque groupe du
maillage neutron, correspondra donc un spectre de production gamma. C’est ce que I'on
appelle la matrice de production y. Ses dimensions sont: nombre de groupes neutron X
nombre de groupes photon. Le spectre photonique final, est obtenu en multipliant cette
matrice par le vecteur spectre de flux neutron. Dans notre cas, on considérera la
bibliotheque CEA2005.V4.1.1_NGAM_G281_GG94.XSM[93], soit un maillage historique
pour les photons a 94 groupes (csewg structure) pour les photons pour une grille d’entrée a
281 groupes (maillage SHEM) pour les neutrons.

Cette bibliothéque est basée sur les évaluations de données nucléaires JEFF-
3.1.1/GP[10] et en particulier les parties MF6-12-13-14 et 15 décrivant les spectres et
multiplicités des particules secondaires (photon, neutron, électron...) tabulés selon I'énergie
incidente du neutron. La multiplicité photonique est une fonction monotone de I'énergie du
neutron incident et ne nécessite donc pas de traitement du type autoprotection.

L‘identification de chaque isotope produisant des photons s’effectue par son couple
nombre de charges et nombre de masses (Z, A). Pour chaque isotope, on doit différencier
les sections de production par fission, capture radiative, capture du genre (n,ayy) et diffusions
inélastiques. Une matrice de production de taille 281x94 est ainsi constituée pour chaque
isotope.

Pour la bibliotheque d’APOLLOZ2, plusieurs hypothéses sont effectuées pour estimer
la composante retardée de production gamma par fission induite :

- Le spectre de photons retardés est le méme que le spectre de photons prompts.
En réalité, il est plus doux.

- La multiplicité est constante selon I'énergie du neutron incident.

- Ces deux hypothéses permettent de déduire la valeur de la multiplicité retardée :

E;/,retardée = V}/,remrdé X J'Zy(E;/) ’ E;/ ’ dE}/ = V}/,retardé X E7

E;/,prompt = V}/,prompt X J.Z;/(Ey) ) Ey ’ dEg/ = V}/,prompt X E7

_ E y.retardée
y,retardé — E ¥, prompt
Y, prompte

=V

Ces deux valeurs sont contenues en MF1-MT458 dans les bibliothéques de données
nucléaire.

Finalement, ces productions retardées ne sont absolument pas basées sur les
données de désintégration radioactive ENDF/Decay Data, rendements de fission, etc... tels
que nécessaires pour un calcul rigoureux d’évolution de Bateman. Pour les calculs dans
lesquels I'équilibre des produits de fission n’est pas atteint, il n'est méme pas possible de
réduire la part de la composante retardée afin d’étre cohérent énergétiquement.

Les données de relaxation atomique ne sont pas processées. La source de rayons X,
'énergie des électrons Auger (tout comme celle des électrons de conversion) sont donc
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négligées. L’énergie qu’ils devraient normalement transporter est donc déposée au moment
de lI'impact du photon « ionisant » avec le cortege électronique. Cette approximation n’est
pas trop forte sachant que les photons X ont en général une énergie si faible qu’ils ne se
transportent quasiment pas (en comparaison avec les photons ).

VIII.1.i.c Bibliothéque de transport photonique : sections efficaces photo-atomiques

Par définition, une ligne isotopique (Z=constante) contient un unique jeu de sections
photo-atomiques. Pour des raisons de liens informatiques et de simplicité entre les objets
des bibliothéques précédentes, les sections photo-atomiques sont dupliquées pour 2*°U et
238 par exemple.

La bibliotheque CEA2005.V4.1.1_GAM_GG94.DIRECT[94] est basée sur I'évaluation
EPDL97[12]. Les sections ponctuelles selon I'énergie photon sont reconstruites (GALILEE-
V0.2.2/NJOY99.159/RECONR) puis mises en groupes (GALILEE-
V0.2.0/NJOY99.159/GAMINR) avec le spectre de pondération dit « iwt3 = 1/E, + rolloffs
(tombant) ». Ce spectre est représenté sur la Figure VIII-1.
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Figure VIII-1 Flux photonique de pondération pour la définition des sections efficaces
multigroupes de transport photonique
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Figure VIII-2 Sections photoatomiques ponctuelles et mises en groupes de I'uranium
Les sections efficaces multigroupes a traiter par le transport APOLLOZ2 sont condensées en :
- absorption photonique soit I'effet photo-électrique,
- diffusion totale incluant les parties cohérente et incohérente,
- exces: « création de paires ».

Dans la bibliothéque de transport gamma utilisée, la section de création de paire
(v,e") est immédiatement suivie de I'annihilation de la paire en 2 photons (e*,2y). Le transport

des particules chargées étant néglige, la création de paire se résume a une réaction (y,2y),
soit a une section d’exces photonique.

Les sections de transfert multigroupes sont développées selon les polynédmes de
Legendre a l'ordre P5 pour rendre compte de la forme extrémement piquée vers 'avant des
sections de diffusion, notamment a haute énergie. Un gamma trés énergétique perd
finalement trés peu d’énergie dans le milieu et est donc trés peu dévié.

VIIl.1.iiSchéma de calcul déterministe de transport photonique

Le calcul APOLLO2 du flux neutron est réalisé avec le schéma de référence SHEM-
MOC a fuites nulles pour étre comparé facilement a TRIPOLI4 en mode neutron+photon.

Le terme source gamma est calculé dans chaque maille a partir des taux de réactions
isotopiques. Le transport photon est réalisé a 94 groupes avec le solveur MOC et un
développement a l'ordre P5 des diffusions sur la méme géométrie que le calcul neutron
précédent.

Aprés la résolution de I'équation du transport, I'édition des taux de réaction
photonique nous donne le KERMA vy déposé dans chaque maille. L’enchainement détaillé
des modules utilisés avec APOLLO2 pour le calcul du KERMA photonique est détaillé en
annexe C.
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VIIl.2

VIIL.2.i

VALIDATION D’APOLLO2.8-3

Méthodologie de validation : source et transport photonique

La validation ’APOLLO2.8-3 par rapport a TRIPOLI4.8 est réalisée par étape :

validation du transport neutron a fuite nulle par comparaison des kes=k.. et des flux
neutroniques,

validation du terme source y prompte (multiplicité et spectre),
validation du flux y prompt (niveau absolu et spectre),

validation de I'énergie y prompte déposée dans les matériaux d’intérét en MeV (ou
de la puissance spécifique en W/g).

Valider les termes spectraux consiste a montrer que pour deux spectres E(E) et

;(—M(E) , calculés respectivement avec APOLLO2 et TRIPOLI4, on vérifie I'égalité :

V E, ZAz(E) ":IM(E)
Nous avons divisé la validation en trois étapes :
La premiére étape consiste a vérifier la colinéarité des deux spectres. Pour cela,

nous calculons le coefficient de corrélation linéaire O = cor[j’m (E), )ZAZ(E)] entre

les deux spectres. Si celui-ci est supérieur a 0.99, alors I'hypothése de colinéarité est
considérée comme vérifiée. Il est possible d'utiliser 'angle & = ar cos(p). Dans ce

cas, I'hypothése de colinéarité est vérifiée si celui-ci est inférieur a 10°.

La deuxieme étape consiste a calculer les coefficients a et b de la droite de
régression linéaire entre les deux spectres dont I'expression
est ¥ o (E)=a- ¥r4(E)+b. Si b<10® alors la valeur a-1 peut-étre interprétée

comme le biais moyen groupe par groupe entre les spectres APOLLO2 et TRIPOLI4.
Si a-1<0, cela signifie donc que le spectre APOLLO2 sous-estime en moyenne celui
de TRIPOLI4.

La troisieme étape consiste a calculer le biais entre APOLLO2 et TRIPOLI4 sur les
spectres intégrés, soient les multiplicités totales, niveaux de flux ou KERMA.

Deux géométries sont considérées :
Une cellule simple en milieu infini,

La géométrie d’'une expérience critique menée sur la maquette critique EOLE
nommeée PERLE.

VIIl.2.ii Cas cellule en milieu infini

dont le combustible est enrichi a 3.7% en

On considére ici une cellule REP2-3U02 en condition de fonctionnement a chaud et
5
u.

VIll.2.ii.aValidation des spectres calculés par APOLLO2

Les calculs de validation TRIPOLI4 et APOLLO2 sur un cas cellule ont été effectués

en utilisant des crayons de combustible neuf. Cette approche permet de s’affranchir des
lacunes sur les données nucléaires des produits de fission. Cette géométrie a été étudiée de
nombreuses fois, notamment dans la référence [15]. Par conséquent, nous n’avons pas
validé de nouveau le calcul neutronique d’APOLLO2.
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Les tableaux de validation suivants sont donnés pour 1 neutron source dans les deux
codes et les sources retardées sont ignorées :

Tableau VIII-1 Coefficients de corrélation des grandeurs photoniques

Source Flux KERMA
p o (°) P a (°) p o (°)
Modérateur 1.0000 | 0.51 | 0.9999 | 0.81 | 0.9999 | 0.85
Couronne 4 UOx | 0.9940 | 6.23 | 0.9999 | 0.96 | 0.9997 | 1.47
Couronne 3 UOx | 0.9923 | 7.11 | 0.9999 | 0.85 | 0.9998 | 1.27
Couronne 2 UOx | 0.9912 | 7.58 | 0.9999 | 0.85 | 0.9998 | 1.26
Couronne 1 UOx | 0.9899 | 8.16 | 0.9999 | 0.77 | 0.9998 | 1.12

Les incertitudes liées a la convergence du calcul TRIPOLI4* sont trés faibles (<<1%
dans les groupes d'énergie importants). Par conséquent, l'incertitude sur le coefficient de
corrélation se situe au niveau du 5°™ chiffre aprés la virgule. A I'exception de la source dans
la premiére couronne combustible, toutes les réponses APOLLO2 et TRIPOLI4 ont des
coefficients de corrélation supérieurs a 0.99. Les coefficients de corrélation des sources sont
plus éloignés de 1 & cause du pic de capture de I'**U d’énergie 42.5 keV qui a été processé
dans deux groupes voisins dans les bibliothéques a 94 groupes utilisées par APOLLO2 et
TRIPOLI4. Ce probléme n’est plus visible sur le flux et le KERMA car dans le combustible,
les photons dont I'énergie est inférieure a 100 keV sont absorbés localement aprés leurs
creations.

Le calcul des coefficients de corrélations a permis de montrer que les spectres
APOLLO2 et TRIPOLI4 étaient liés entre eux par une relation affine. |l convient a présent de
calculer le coefficient directeur et 'ordonnée a l'origine de cette droite par la méthode des
moindres carrés. Les résultats sont donnés dans le Tableau VIII-2.

Tableau VIII-2 Coefficients directeurs de la droite de régression linéaire

Source Flux KERMA

a-1 10°b a-1 10°b a-1 10°b

[%] [em?Zs™ [%] [em?Zs™ [%] [MeV.cm™.s™
Modérateur | -0.31+0.11 | 53.5+(<0.1) | -1.89+0.06 | 7.3+5.3 | -1.67+0.14 1.5+1.3
Couronne 4 UOx | -2.14+0.17 | 14.240.5 | -1.5140.06 | 0.940.2 | -1.61+0.14 1.6+0.4
Couronne 3 UOx | -2.86+0.11 | 4.4+0.8 | -1.64+0.05 | 1.9+0.4 | -1.84+0.09 4.240.7
Couronne 2 UOx | -3.55+0.08 | 2.5+1.1 | -1.74+0.05 | 2.3+0.9 | -1.75+0.06 6.9+1.0
Couronne 1 UOx | -4.22+0.06 | 1.9+1.3 | -1.89+0.05 | 3.0+41.4 | -1.8440.05 6.7+1.3

A Tl'exception des sources dans le modérateur et la gaine qui sont presque
inexistantes, les ordonnées a l'origine sont suffisamment faibles par rapport au coefficient
directeur pour que celui-ci soit interprété comme un biais moyen groupe par groupe entre
APOLLO2 et TRIPOLI4. Ainsi, APOLLO2 a tendance a sous-estimer la multiplicité des
sources y dans le combustible de 2.1 a 4.2% en allant de la couronne externe a la couronne
centrale. De plus, on observe que ce spectre est plus doux que dans TRIPOLI4. Cette sous-

* <0.2% dans les groupes d’énergie ou les scores sont élevés
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estimation est conservée dans les résultats des calculs du flux et du KERMA, bien qu’elle
soit moins importante avec des biais allant de -1.6 a -1.9% environ.

La sous-estimation de la source avait déja été constatée par Nicolas Huot dans un
rapport écrit en 2009[95]. Ce rapport montrait que dans un environnement crayon MOx
infini, la multiplicité des sources produites par I**®U était sous-estimée d’environ 2% et que
I'énergie émise totale I'était d’environ 3%. Les sous-estimations observées dans notre cas
sont probablement dues aux mémes erreurs.

A présent, il convient d’estimer les biais entre APOLLO2 et TRIPOLI4 sur les
spectres intégrés en énergie, c'est-a-dire la multiplicité gamma, le niveau de flux et le
KERMA total. Ces biais sont ceux qui seront retenus pour la validation du code APOLLO2
par rapport a TRIPOLI4. Toutes les valeurs sont données dans les tableaux ci-dessous.

Tableau VIII-3 Multiplicités des sources photons calculées avec APOLLO2 et TRIPOLI4

APOLLO2.8-3 | TRIPOLI4.8 | ECARTS (A2/T4-1)
[cm®s™] [cm®s™] [%]
Modérateur 0.72 0.70+0.001 1.910.11
Couronne 4 UOx 115.03 116.3340.15 -1.1+£0.13
Couronne 3 UOx 99.86 99.41+0.08 -1.6+0.08
Couronne 2 UOx 90.94 93.09+0.06 -2.0+0.06
Couronne 1 UOx 85.50 87.73£0.04 -2.510.05

Tableau VIII-4 Niveaux de flux calculés avec APO

LLO2 et TRIPOLI4

APOLLO2.8-3 | TRIPOLI4.8 | ECARTS (A2/T4-1)
[cm?Zs™] [cm?s”] [%]
Modérateur 119.48 121.77+0.06 -1.8+0.05
Couronne 4 UOx 119.15 120.55+0.06 -1.340.05
Couronne 3 UOx 118.03 119.74+0.06 -1.540.05
Couronne 2 UOx 117.10 118.98+0.06 -1.610.05
Couronne 1 UOx 116.34 118.40+0.06 -1.8+0.05

Tableau VIII-5 KERMA total calc

ulé avec APOLLO2 et TRIPOLI4

APOLLO2.8-3 | TRIPOLI4.8 | ECARTS (A2/T4-1)
[MeV.cm™.s"] | [MeV.cm™.s™] [%]
Modérateur 4.09 4.15+0.005 -1.410.13
Couronne 4 UOx 81.79 82.55+0.12 -1.01+0.14
Couronne 3 UOx 79.45 80.44+0.06 -1.310.08
Couronne 2 UOx 77.50 78.4940.05 -1.310.06
Couronne 1 UOx 76.18 77.35+0.05 -1.610.06
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On peut constater que le niveau de flux est a peu prés identique dans tous les
volumes mais que le KERMA total est déposé a 84% dans le combustible. Les biais réels
entre les calculs APOLLO2 et TRIPOLI4 sont a peu prés identiques aux biais obtenus lors du
calcul des coefficients de régression linéaire. Les sources sont sous-estimées dans le
combustible et surestimées ailleurs. Cependant, comme plus de 97% des photons émis
proviennent du combustible, le flux et le KERMA vy sont sous-estimés par APOLLO2 dans
'ensemble des volumes de la cellule entre -2 et -1%.

VIIl.2.ii.bValidation du transport y & source imposée

Afin de valider uniquement le transport déterministe, et d’éliminer le biais lié aux
sources gamma, un calcul TRIPOLI4 de transport uniquement photonique a été effectué en
prenant comme sources celles calculées par APOLLO2. Les résultats sont présentés dans
les tableaux ci-dessous :

Tableau VIII-6 Coefficients de corrélation des réponses photonique a sources multigroupes
identiques

Flux KERMA

P a(°) p a(®)
Modérateur 0.9999 | 0.63 | 1.0000 | 0.01

Couronne 4 UOx | 1.0000 | 0.36 | 1.0000 | 0.01
Couronne 3 UOx | 1.0000 | 0.26 | 1.0000 | <0.01
Couronne 2 UOx | 1.0000 | <0.00 | 1.0000 | <0.01
Couronne 1 UOx | 1.0000 | 0.36 | 1.0000 | 0.01

Tableau VIII-7 Coefficients directeurs de la droite de régression linéaire a sources multigroupes

identiques
Flux KERMA
a-1 10°b a-1 10°b
[%] [cm?Zs™] [%] [MeV.cm™.s™]

Modérateur 0.51+0.008 | -6.60+0.37 | 0.23+0.02 0.69+0.09

Couronne 4 UOx | 1.00+0.009 | 0.35+0.02 | 1.13+0.02 | 0.2240.07
Couronne 3 UOx | 0.89+0.009 | 0.4940.07 | 0.94+0.02 | 0.67£0.12
Couronne 2 UOx | 1.01+0.009 | 1.38+0.13 | 1.04+0.01 2.23+0.16
Couronne 1 UOx | -1.024+0.004 | -10.92+0.22 | -1.164+0.01 | -5.09+0.20

Les spectres calculés par APOLLO2 et TRIPOLI4 sont presque identiques d’aprés les
coefficients de corrélations. Les coefficients directeurs associés a la premiére couronne
combustible sont inférieurs a 1 tandis que ceux associés aux trois autres couronnes sont
supérieurs a 1. Il est possible que cet effet soit d0 au découpage spatial du combustible
sachant que pour les calculs d’auto-absorption gamma, le découpage des pastilles
combustibles se fait habituellement sur 20 couronnes.
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Tableau VIII-8 Niveaux de flux calculés avec APOLLO2 et TRIPOLI4 a sources multigroupes

identiques
APOLLO2.8-3 | TRIPOLI4.8 | ECARTS (A2/T4-1)
[cmZs™] [cm?Zs™] [%]
Modérateur 119.48 118.92+0.004 | +0.47+(<0.01)
Couronne 4 UOx 119.15 117.87+0.01 +1.09+0.01
Couronne 3 UOx 118.03 116.94+0.01 +0.9310.01
Couronne 2 UOx 117.100 115.87+0.01 +1.07+0.01
Couronne 1 UOx 116.34 117.86+0.01 -1.2910.01

Tableau VIII-9 KERMA calculé avec APOLLO2 et TRIPOLI4 a sources multigroupes identiques

APOLLO2.8-3 | TRIPOLI4.8 | ECARTS (A2/T4-1)
[MeV.cm™.s"] | [MeV.cm™.s™] [%]
Modérateur 4.09 4.08+0.001 +0.3710.02
Couronne 4 UOx 81.79 80.81+0.016 +1.21+0.02
Couronne 3 UOx 79.45 78.65+0.008 +1.02+0.01
Couronne 2 UOx 77.50 76.60+0.008 +1.1840.01
Couronne 1 UOx 76.18 77.23+£0.008 -1.3540.01

Les écarts entre APOLLO2 et TRIPOLI4 sont trés similaires pour le calcul du flux et
du KERMA. Le biais lié au transport photonique multigroupe est presque nul dans la gaine et
le réflecteur. Dans les 3 couronnes combustibles externes, le biais est de I'ordre de +1%.
Dans la couronne centrale, il est de -1.3%.

VIII.2.ii.cConclusion intermédiaire

Nous pouvons déduire de cette partie plusieurs informations :

- Un biais de -2% sur le calcul des sources a été détecté. Il est certainement lié a la
bibliothéque de production gamma processée pour APOLLO2.

- A source photon imposée, le calcul du flux et du KERMA photon avec APOLLO2 a
été validé a 1 % prés par rapport a TRIPOLI4.

- Les erreurs dans la bibliotheque de production photonique processée pour
APOLLO2 accentuent ces biais a 2%.

VIII.2.iii Cas PERLE en 2 dimensions radiales

Nous reprenons le schéma de validation utilisé précédemment pour le cas cellule.
Pour pouvoir comparer les résultats, le calcul a été effectué avec un B? nul pour APOLLO? et
avec des conditions de réflexions axiales dans TRIPOLI4.

Les ke obtenus sont donnés dans le Tableau VIII-10. La différence entre APOLLO2
et TRIPOLI4 est d’environ 100 pcm. Cela induit une différence maximale de 0.1% sur les
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taux de fission et de capture et par conséquent sur les principales sources photoniques dans
le coeur.

Tableau VIII-10 k.« calculés avec APOLLO2 et TRIPOLI4

APOLLO2 TRIPOLI4
1.05609 | 1.05501+5.107

VIIl.2.iii.a Validation du flux neutronique dans le combustible

Nous avons calculé le flux neutronique, le flux photonique, et le KERMA photonique
dans chaque pastille de combustible et dans chaque trou d’eau de la zone fissile du coeur
PERLE. Dans la géométrie 8°™ définie pour APOLLO2, cela représente 105 points de calcul
homogénéisant 2916 mailles spatiales élémentaires.

Il n'est pas possible d’éditer la source photon sur un maillage spatial homogénéisé
avec APOLLOZ2. La source photon ne peut étre donnée qu’individuellement pour chacune
des 2916 mailles spatiales élémentaires du calcul. Par conséquent, comme les sources
photoniques ont déja été en partie validées dans le cas cellule précédent, nous ne les
étudierons pas dans la zone fissile du coeur PERLE.

Calcul du niveau de flux neutronique avec TRIPOLI4

La Figure VIII-3 représente la nappe de flux calculée avec TRIPOLI4. L'abscisse et
'ordonnée représente la position dans le réseau de crayons. La position 14-14 est la position
centrale et la position 27-27 est un coin. Afin de rendre la figure plus claire, nous avons
représenté un quart de coeur au lieu d'un 8°™° de coeur (géométrie APOLLO2). Pour cela,
nous avons simplement symétrisé les résultats par rapport a la diagonale du cceur. Le
nombre de points de calcul représenté n’est donc plus de 105 mais de 196.

0.034

26

0.032

24

0.028

e | | 0.026

= - 0.024

20

10.022

F10.02

0.018

16 0.016

0.014

Figure VIII-3 Niveau de flux neutronique dans le combustible calculé avec TRIPOLI4 [cm'z.s'1]

Nous constatons assez logiquement que le point ou le niveau de flux est le plus
important se situe au centre du coeur en position 14-14 tandis que le plus faible est en
position 27-27 entre les deux baffles en acier entourant la zone fissile. Le facteur de forme
Omax/<®> est de 1.500.

Validation du calcul du flux neutronique APOLLO2 par rapport a TRIPOLI4

Les niveaux de flux calculés avec APOLLO2 et TRIPOLI4 sont trés proches. La
différence maximale est de 0.45% et est observée en position 27-27. Ailleurs, elle est
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presque partout inférieure a 0.1%. Cette différence a été représentée sur la Figure VIII-4
dans le méme plan de coordonnées que le niveau de flux.

Différences sur le niveau de flux entre APOLLO2 et TRIPOLI4 [%]

-0.2

Figure VIII-4 Différences des niveaux de flux neutroniques dans le combustible entre les
calculs APOLLO2 et TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

Les spectres de flux neutroniques sont quasiment identiques entre APOLLO2 et
TRIPOLI4 avec des coefficients de corrélations presque partout supérieurs a 0.9999 sauf
autour de la position 27-27 ou celui-ci baisse et atteint une valeur minimale de 0.9991. Les
coefficients directeurs de la droite de régression linéaire confirment les résultats observés
sur la Figure VIII-4 en oscillant entre 0.9916 et 1.0004 soient des différences entre
APOLLO2 et TRIPOLI4 inférieures a 1%.

Nous avons tracé sur les Figure VIII-5 et Figure VIII-6 les spectres de flux calculés
avec APOLLO2 et TRIPOLI4 au centre (position 14-14) et dans le coin (position 27-27) de la
zone fissile. Nous pouvons voir que la « décorrélation » observée dans le coin de la zone
fissile est liée a la partie rapide du spectre neutronique d’énergie supérieure a 10 keV. Les
différences entre APOLLO2 et TRIPOLI4 dans certains groupes d’énergie donnés peuvent
alors atteindre 5%.
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Figure VIII-5 Comparaison des spectres de flux neutroniques calculés avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans le crayon central de la zone fissile (position 14-14)
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Figure VIII-6 Comparaison des spectres de flux neutroniques calculés avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans le crayon situé dans le coin de la zone fissile (position 27-27)

Validation du flux neutronique et des sources photoniques dans le réflecteur

Dans le calcul APOLLO2 8°™ de cceur, nous avons homogénéisé les mailles
spatiales élémentaires dans le réflecteur de sorte que I'édition des résultats s’effectuent dans
14X16 mailles spatiales carrées de dimension 1.32X1.32 cm?. Cette dimension correspond a
la taille des cellules dans le réseau de crayon combustible. Ce découpage est visible sur la
Figure VIII-7 dans le cas du coeur complet. Chaque carré coloré correspond a une maille
spatiale dans laquelle nous calculons les flux neutronique, photonique et le KERMA photon.
Nous n’avons pas effectué d’éditions dans les coins du réflecteur.
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Figure VIII-7 Découpage spatial du réflecteur de PERLE pour la validation APOLLO2

Calcul du niveau de flux neutronique avec TRIPOLI4

La Figure VIII-8 représente le niveau de flux neutronique dans le réflecteur en acier
dans un 8°"™ de cceur calculé avec TRIPOLI4. Les abscisses x et y représentent les
pénétrations radiale et transversale dans le réflecteur. Nous pouvons voir que le niveau de
flux neutronique varie presque d’un facteur 10 entre I'entrée et la sortie du réflecteur.
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Figure VIII-8 Niveau de flux neutronique dans le réflecteur calculé avec TRIPOLI4 [cm'2.5'1]

Validation du niveau de flux calculé avec APOLLOZ2 par rapport a TRIPOLI4
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Nous avons tracé sur la Figure VIII-9 la différence de niveau de flux neutronique dans
le réflecteur entre les calculs APOLLO2 et TRIPOLI4. Le niveau de flux neutronique est trés
bien estimé a I'entrée du réflecteur. A mesure que la profondeur de pénétration augmente,
APOLLO2 tend a surestimer de plus en plus le niveau de flux jusqu’a atteindre un maximum
d’environ 4% a 13 cm.
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Figure VIII-9 Différences des niveaux de flux neutroniques dans le réflecteur entre les calculs
APOLLO2 et TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

Toutefois, cette surestimation relative maximale est observée a un endroit ou le flux
neutronique est trés atténué. Sur la Figure VIII-10, nous avons tracé le niveau de flux
neutronique normalisé a un neutron calculé avec APOLLO2 et TRIPOLI4 sur la traverse
centrale du réflecteur. Nous pouvons voir qu'au bout de 13 cm de pénétration, le niveau de
flux a presque été divisé par 4 par rapport a celui calculé a I'entrée du réflecteur.
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Figure VIII-10 Niveau de flux neutronique sur la traverse centrale du réflecteur [cm'z.s'1]

Validation du spectre de flux neutronique

Les coefficients de corrélation obtenus sont plus faibles que dans la zone fissile. lls
ont tendance a diminuer avec I'enfoncement dans le réflecteur. A la frontiére avec la zone
fissile, ils sont de l'ordre de 0.9980 tandis qu’au bout du réflecteur, ils ne sont plus que
d’environ 0.9900.
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Le coefficient directeur de la droite de régression linéaire oscille entre 1 (en entrée du
réflecteur), jusqu’a atteindre plus de 1.03 entre 9 et 13 cm de pénétration dans l'acier, soit
une surestimation de 3%.

Nous avons tracé les spectres de flux neutroniques sur les Figure VIII-11, Figure
VIII-12 et Figure VIII-13 a trois profondeurs de pénétration différentes sur 'axe central du
réflecteur. Nous pouvons remarquer que la partie thermique du spectre disparait au centre
du réflecteur, loin du modérateur. La « décorrélation » entre les spectres calculés par
APOLLO2 et TRIPOLI4 est principalement située aux énergies supérieures a 1 keV. On la
remarque particulierement sur la Figure VIII-12 a I'énergie des deux résonances de capture
principales du *°Fe (1.15 keV et 23.5 keV) ou le flux calculé par APOLLO2 est trop élevé. En
entrée du réflecteur, au plus prés de la zone fissile, les différences entre APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans certains groupes énergétiques donnés atteignent quelques pourcents tandis
que dans les endroits les plus profonds, ces différences peuvent dépasser 20%. L’artefact
visible autour de 0.4 eV est di a la limite énergétique haute du traitement de I'up-scattering
par TRIPOLI4 et contribue également a la « décorrélation des spectres.
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Figure VIII-11 Comparaison des spectres de flux neutroniques calculés avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans le réflecteur a une profondeur de 0.66 cm
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Figure VIII-12 Comparaison des spectres de flux neutroniques calculés avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans le réflecteur a une profondeur de 13.84 cm
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Figure VIII-13 Comparaison des spectres de flux neutroniques calculés avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 dans le réflecteur a une profondeur de 20.46cm

Sur la Figure VIII-14, nous avons tracé la différence cumulée groupe a groupe entre
le spectre de flux neutronique calculé avec APOLLO2 par rapport a TRIPOLI4 a une
profondeur de 13.84 cm. Nous pouvons voir nettement que la surestimation du calcul
APOLLO2 est entiérement due au flux d’énergie supérieure a 1 keV.

Différence entre APOLLO2 et TRIPOLI4 [%]

05 L I I ; I
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10 10 10 10" 10° 10 10
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Figure VIII-14 Différence cumulée entre les spectres neutroniques calculés avec APOLLO2 et

Emax

E
TRIPOLI4 a une profondeur de 13.84 cm (Y (A2(E) —T4(E))/ Y T4(E) %)
0 0

Validation des sources photoniques dans le réflecteur en acier

La comparaison entre les multiplicités des sources gamma calculées avec APOLLO2
et TRIPOLI4 est représentée sur la Figure VIII-15. La multiplicité calculée par APOLLO2
surestime celle calculée par TRIPOLI4 de 2% en entrée du réflecteur et jusqu’a 6.5% autour
de 14 cm de pénétration.
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Figure VIII-15 Différence sur la multiplicité des sources gamma calculées avec APOLLO2 et
TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

La surestimation de la source photon est en partie due aux photons créés lors de la
diffusion inélastique des neutrons. La surestimation du flux neutronique dans les groupes
correspondant aux résonances de capture du *°Fe contribue également & surestimer les
sources photoniques de capture radiative du neutron. Sur la Figure VIII-16, nous avons tracé
le spectre de production photonique a une profondeur de pénétration de 13.86 cm dans le
réflecteur. Nous pouvons nettement distinguer le pic situé a 847 keV émis suite a la diffusion
inélastique d’un neutron sur le 1°" niveau excité du *°Fe. La différence sur sa hauteur entre
APOLLO2 et TRIPOLI4 est d’environ 8% (surestimation par APOLLOZ2).
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—Calcul APOLLO2
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Figure VIII-16 Spectre de production photonique a une profondeur de pénétration de 13.84 cm
sur I’axe central du réflecteur

Nous avons tracé sur la Figure VIII-17, la différence cumulée entre APOLLO2 et
TRIPOLI4 sur le spectre de production photonique dans l'acier a une profondeur de 13.84
cm. Sur les 6 % de différence totale, 1% est di aux photons émis par le premier niveau
excité du *’Fe (14 keV) et 2% au premier niveau du *°Fe (847 keV). Le reste est di a
d’autres réactions inélastiques et a la capture résonante du *°Fe.
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Figure VIII-17 Différence cumulée entre les spectres de production photonique calculés avec
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VIII.2.iii.b Validation du transport vy

L’équation de transport des photons gamma a été résolue avec la méthode des
caractéristiques MOC. Les sections de diffusion sont développées a l'ordre P5. La
convergence numerique du calcul P5 par rapport aux autres ordres est disponible dans
'annexe B.

Validation du calcul du KERMA ydans le combustible

Le flux et le KERMA v total dans le combustible calculés avec TRIPOLI4 sont
représentés sur les Figure VIII-18 et Figure VIII-19 pour un quart de coeur. Comme pour le
flux neutronique, les abscisses et ordonnées correspondent aux positions des crayons dans
le réseau. La position 14-14 est centrale et la position 27-27 est un coin.
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Figure VIII-18 Niveau de flux photonique dans chaque crayon calculé avec TRIPOLI4 [cm'z.s'1]
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Figure VIII-19 KERMA photon total dans chaque crayon calculé avec TRIPOLI4 [MeV.g'1.s'1]

Les facteurs de forme du flux et du KERMA photon sont respectivement de 1.544 et
de 1.537. Les points les plus chauds se situent bien évidemment au centre de la zone fissile.
Dans les trous d’eau*, le KERMA est beaucoup plus faible que dans le combustible. L’eau
est non seulement environ dix fois moins dense que le combustible mais elle posséde
également 10 fois moins d’électrons par molécule. Ses sections efficaces microscopiques
comme macroscopiques sont donc trés faibles en comparaison de celles du combustible.

La comparaison entre le KERMA calculé par APOLLOZ2 et celui calculé par TRIPOLI4
est représentée sur la Figure VIII-20. On constate des résultats similaires a ceux observées
lors du calcul « cellule ». C’est-a-dire qu’au centre du coeur, ou les crayons sont dans un
milieu quasi-infini, le KERMA photon est sous-estimé par APOLLO2 d’environ 2%. Au plus
prés du réflecteur, cette sous-estimation diminue et n’atteint plus que 0.4% dans le meilleur
des cas.

Différences sur le niveau de flux entre APOLLO2 et TRIPOLI4 [%]

Figure VIII-20 Différences des KERMA v totaux dans le combustible entre les calculs APOLLO2
et TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

Les coefficients de corrélations entre les spectres de KERMA calculés par APOLLO2
et TRIPOLI4 sont tous supérieurs a 0.9996. Cependant, le coefficient directeur de la droite
de régression linéaire oscille entre 0.98 au centre du coeur a 0.99 au plus prés du réflecteur.

4 positions 21-21, 21-24, 24-21, 24-24
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Cela confirme la sous-estimation observée sur le KERMA total entre le calcul APOLLOZ2 et le
calcul TRIPOLI4 qui est de 'ordre de 2%.

Validation du KERMA ydans le réflecteur

Le flux et le KERMA v total dans le réflecteur calculé avec TRIPOLI4 sont représentés
sur les Figure VIII-21 et Figure VIII-22. L’abscisse et I'ordonnée correspondent aux
profondeurs de pénétration radiale et transversale dans le réflecteur.
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Figure VIII-21 Niveau de flux photonique dans le réflecteur calculé avec TRIPOLI4 [cm'z.s'1]
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Figure VIII-22 KERMA photon total dans le réflecteur calculé avec TRIPOLI4 [MeV.g'1.s'1]

Nous pouvons constater que la majorité du KERMA est déposée dans les premiers
centimétres de pénétration dans le réflecteur. Nous avons tracé sur la Figure VIII-23 la
proportion cumulée de KERMA déposé sur la traverse centrale du réflecteur. Nous pouvons
voir que plus de 50% du KERMA est déposé dans les 3 premiers centimétres du réflecteur.
Cette valeur atteint 75% au bout de 7 cm.
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Figure VIII-23 Proportion cumulée de KERMA déposé sur la traverse centrale du réflecteur

Sur la Figure VIII-24, nous avons tracé la différence sur le KERMA total calculé par
APOLLO2 et par TRIPOLI4 dans le réflecteur. A I'entrée du réflecteur, au niveau du point
chaud, les deux codes sont en accord avec une différence inférieure a 1%. En s’éloignant de
l'entrée du réflecteur, le KERMA calculé par APOLLO2 surestime le calcul de TRIPOLI4
jusqu’a atteindre une différence de prés de 5.5% a une profondeur de 16 cm. Cependant, a
cette profondeur, le KERMA total est trés faible par rapport a celui déposé en entrée du
réflecteur.

Position transversale dans le réflecteur [cm]

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Pénétration dans le réflecteur [cm]

Figure VIII-24 Différences des KERMA v totaux dans le combustible entre les calculs APOLLO2
et TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

Nous avons tracé sur la Figure VIII-25 le KERMA ¢ total calculé par TRIPOLI4 et
APOLLO2 sur la traverse centrale du réflecteur. Nous pouvons voir que le biais de 5%
d’APOLLO2 sur le KERMA autour d’'une profondeur de 16 cm est en réalité trés faible en
absolu.
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Figure VIII-25 KERMA 1y total sur la traverse centrale du réflecteur

Les coefficients de corrélation entre les spectres calculés par APOLLO2 et TRIPOLI4
sont presque tous supérieurs a 0.999. Les différences maximales pour un groupe
énergétique particulier entre APOLLO2 et TRIPOLI4 peuvent atteindre 10%.

VIII.2.iii.c Conclusion intermédiaire

Nous avons effectué une validation systématique des flux neutroniques, sources
photoniques, flux photoniques et KERMA photoniques dans la partie fissile et la partie
réflecteur du coeur PERLE.

Dans la partie fissile, nous avons observé un trés bon accord entre APOLLO2 et
TRIPOLI4 sur les flux neutroniques. Les niveaux de flux étaient quasiment similaires a 0.4%
pres. Les formes des spectres étaient également trés proches entre les deux calculs avec
des coefficients de corrélation presque partout de I'ordre de 0.9999. Le flux et le KERMA vy
quant a eux sont sous-estimés d’environ 2% au centre de la zone fissile comme nous
'avions déja observé dans la géométrie cellule infinie.

Dans la partie réflecteur, les spectres de flux neutroniques sont bien décrits (au biais
lié a 'up-scattering prés) jusqu’a une énergie de 1 keV. Au-dela, ils tendent a étre surestimés
notamment dans les deux groupes contenant les deux premiéres résonances de capture du
*Fe. Le niveau de flux total a tendance a étre surestimé a mesure que l'on pénétre
profondément dans le réflecteur. Cette surestimation passe ainsi d’environ 0% a 4%.

La surestimation du flux neutronique joue beaucoup sur la production des sources
photonique. Ainsi, la multiplicité y est systématiquement surestimée de 2 a 6% dans tout le
réflecteur. Cette surestimation provient en grande partie des sources de diffusions
inélastiques du *°Fe et du *Fe, et des sources de capture radiative du *Fe.

Tous ces biais se répercutent sur le calcul du flux et du KERMA photonique. Ainsi, le
KERMA total est bien évalué avec APOLLO2 a I'entrée du réflecteur (<0.5% de différence
avec TRIPOLI4) puis tend a étre surestimé jusqu’'a 5.5% en pénétrant dans le réflecteur.

De maniere générale, la qualité des résultats obtenus avec APOLLO2 se dégrade en
pénétrant dans le réflecteur. Cependant, comme les niveaux de flux et de KERMA diminuent
trés rapidement en s’éloignant de la zone fissile, en absolu, ces biais sont presque
négligeables par rapport au KERMA total déposé dans le réflecteur.
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VIIL.2.iv Validation du calcul de la composante y retardée

Les mesures dans I'expérience PERLE ont été effectuées sur une courte durée (10
minutes). Les émissions retardées n'ont pas le temps de s’équilibrer. Dans le code
APOLLO2, le spectre retardé simulé est censé étre représentatif d’'un spectre a I'équilibre.
Nous ne pouvons donc pas utiliser APOLLO2 pour interpréter PERLE. La comparaison du
niveau de KERMA dans le cceur calculé avec APOLLO2 et TRIPOLI4 en incluant la
composante retardée est représentée sur la Figure VIII-26 APOLLO2 surestime le KERMA
déposé de plus de 20%.

Figure VIII-26 Différences des KERMA v totaux avec la composante retardée dans le
combustible entre les calculs APOLLO2 et TRIPOLI4 (A2/T4-1) [%]

VIII.3 QUALIFICATION D’APOLLO2.8-3: INTERPRETATION DE
PERLE

Dans la partie précédente, nous avons apporté des éléments de validation du calcul
du KERMA photonique avec APOLLO2 par comparaison avec le code TRIPOLI4. Dans cette
partie, nous qualifions le code APOLLO2 en comparant les KERMA calculés avec les
résultats des mesures effectuées lors de I'expérience PERLE. APOLLO2 est un code de
transport de particules neutres en 2D ne prenant pas en compte certains phénoménes
physiques. Il est donc nécessaire d’appliquer des coefficients de corrections aux mesures
afin de les rendre interprétables.

VIII.3.i Rappel des corrections de cavité et de passage dose - KERMA des TLD

APOLLO2, comme la plupart des codes de transport déterministe, ne permet pas
simuler le transport des électrons. Par conséquent, APOLLO2 ne peut calculer que le
KERMA vy déposé dans les matériaux et non pas la dose. Il n'est donc pas possible de
calculer avec APOLLO2 |la dose déposée dans les piluliers car celle-ci dépend du transport
des électrons. Cependant, grace aux coefficients de cavité, il est possible de ramener la
dose déposée dans les TLD au KERMA déposé dans le matériau environnant, c'est-a-dire
une grandeur calculable par APOLLO2.

Ainsi, I'expression du KERMA déposé dans le matériau environnant en fonction des
mesures des TLD peut s’écrire :

KERMA?’amatériau — D:f‘[;_ei X [Ccamé] — DTotale,TLD % [C

n—p n—-p—e* dose neutron X Ccavité ]
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Nous donnons dans le Tableau VIII-11 les coefficients de correction de la dose
neutronique et les coefficients de cavité pour les TLD de types CaF2 fins et épais. Ces
coefficients ont été obtenus avec une composante y retardés caractéristique de lirradiation
de 10 minutes de I'expérience PERLE. Dans la zone fissile, les coefficients de correction de
cavité ont été calculés pour un environnement acier et un environnement combustible UO..
Les calculs APOLLO2 effectués ne simulent pas I'acier entourant les TLD dans le cceur a
cause de la difficulté de la mise en place du calcul (probléme d’autoprotection, dissymétrie
de la géométrie, ...). Par conséquent, lors de la qualification, nous prendrons en compte les
coefficients de corrections dans le combustible.

Tableau VIII-11 Benchmarking de I'’expérience PERLE

KERMAy(np)
TLD CaF2 Fin|  Cusce neutron Cear KERMAY(np) /| wgxpérimental”
DOSE TOT
[mGy]
Centre cceur | 5,1 . (034(2.047 + 0.029|1.926 + 0.075|1812.6 + 70.6
(combustible)
Coté ceeur 19,4 | 0037|2194 + 0.043|2.065 + 0.091|1059.3 + 46.7
(combustible)
Centre ceur | 5,1 . 034(1.000 + 0.020|1.026 + 0.042| 9656 + 39.5
(acier)
Coté coeur |, 9,4 | 0037|1.004 + 0.024]0945 + 0.043 | 484.8 + 22.1
(acier)
R2 0.940 + 0.029[1.040 + 0.007|0.978 + 0.031| 163.2 + 5.2
R4 0.928 + 0.035[1.018 + 0.009|0.945 + 0037 | 781 + 3.1
R6 0.923 + 0.037[1.028 + 0.010|0.949 + 0.039| 462 + 1.9
R8 0.921 + 0.038[1.042 + 0.009|0.960 + 0.045| 29.0 + 1.4
R10 0912 + 0.043[1.017 + 0.014|0928 + 0046| 201 + 1.0
R12 0.923 + 0.037[1.053 + 0.010|0.972 + 0040| 174 + 0.7
R14 0.948 + 0.027[1.037 + 0.009|0.983 + 0.029| 187 + 0.6
TLD CaF2 c c KERMAy (np) gfﬁ;"r"lf;j;(r',’tg),
Epais dose neutron cav /DOSE TOT (o]
[mGy]
Centre ceeur | 550 4 (0og 20534 + 0039 |1.950 + 0.068|1708.4 + 59.6
(combustible)
Coté caeur | q/a . 032|20849 + 0.050 [1.976 + 0.082] 9155 + 38.0
(combustible)
Centre ceeur | 550 . 028 | 1.086 + 0015 (1.031 + 0.034| 903.6 + 29.8
(acier)
Coté caeur | g/a . 0032]1.056 + 0.020|1.001 + 0.039| 4637 + 18.1
(acier)
R2 0.951 + 0.024| 1.060 + 0.006 |1.001 + 0.026| 149.0 + 3.9
R4 0.941 + 0.029| 1.044 + 0006|0982 + 0.031| 759 + 2.4
R6 0.937 + 0.031|1.060 + 0.008 |0.993 + 0.034| 461 + 1.6
R8 0934 + 0.033|1.043 + 0.010 [0.974 + 0.036| 271 + 1.0
R10 0.926 + 0.035| 1.042 + 0.009 |0.965 + 0.037| 19.4 + 0.7




163

0.928 + 0.034
0.954 + 0.023

+

1.048 + 0.009
1.068 + 0.009

0.973 + 0.037
1.019 + 0.026

159 + 0.6

R12
170 + 04

R14

Le détail du calcul des coefficients de cavité et du facteur de correction de la dose
neutronique est expliqué dans le chapitre précédent. Ces deux coefficients sont
indépendants. Par conséquent, I'incertitude sur le produit des deux s’exprime ainsi :

cav

6( C ’ Cneutrun ) = \/(Ccav &vneutron )2 + (Cneutron &vcav )2

Les valeurs en absolu du KERMA dans ce tableau sont donc données a titre d’ordre
de grandeur et les incertitudes ne prennent pas en compte les incertitudes expérimentales.
La qualification d’APOLLO2 sera faite par rapport aux doses relatives au centre coeur
comme lors de la qualification de TRIPOLI4.

Les KERMA moyens sont consignés dans le Tableau VIII-12.
Tableau VIII-12 KERMA-y (transport np) « expérimentaux » PERLE en 3D

v-prompts et | KERMAHnp)
retardés "Exp." [mGy]
Centre cceur
(combustible) 1760.5 + 65.1
Coté coeur
(Combustible) 987.4 + 424
Centre_ coeur | oo, ¢ £ 347
(acier)
Cotéceeur | 47,3 4 201
(acier)
R2 156.1 + 4.6
R4 770 + 28
R6 462 + 1.8
R8 281 + 1.2
R10 19.8 + 0.9
R12 16.7 + 0.7
R14 179 + 0.5

Les TLD CaF2 fins et épais sont situés juste a coté les uns des autres et ont été
simulés durant le méme calcul TRIPOLI4. Par conséquent, les facteurs correctifs qui leurs
sont attribués sont nécessairement corrélés. Afin d’envelopper l'incertitude sur les KERMA
moyens nous avons considéré que la corrélation était totale. Par conséquent, l'incertitude
s’écrit :

K = %(éka,pzﬁ,, + éKcanépais )

VIl 3.ii Estimation de la correction des effets 3D par TRIPOLI4.8

APOLLO2 effectue des calculs en deux dimensions. L’étape suivante de la
benchmarkisation de [I'expérience PERLE consiste donc a ramener les KERMA
« expérimentaux » de trois a deux dimensions. Une seconde solution consisterait a effectuer
un pseudo calcul 3D avec APOLLO2 en utilisant les sections de fuites dans un modéle B1-
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homogéne. Cependant, cette méthode nécessite une bonne connaissance du B,2. Celui-ci
n’a pas été mesuré pour les photons et sa valeur varie dans le réflecteur.

Les KERMA « expérimentaux » préceédents doivent donc encore étre multipliés par
un nouveau facteur de passage de la 3D a la 2D:
KERMA”*"™"

n-p,2D

Fipop :W
Le numérateur correspond au KERMA calculé dans une géométrie PERLE en deux
dimensions (aucune fuite de particule le long de I'axe z en imposant des conditions de
réflexion). Le dénominateur correspond au KERMA calculé dans la géométrie PERLE réelle
en trois dimensions. Ces deux quantités sont estimées a travers deux calculs TRIPOLI4
indépendants. L'expression de lincertitude sur ce rapport est donc similaire a celle du
coefficient de cavité.

La géométrie réelle du coeur PERLE est représentée sur la Figure VIII-27. Nous
pouvons voir en gris le réflecteur, en rouge le combustible et au centre du réflecteur les
piluliers contenant les TLD. Nous pouvons noter que les piluliers ne sont pas parfaitement
centrés dans le réflecteur. lls sont Iégérement décalés vers le bas.

SREphAias S A e

Figure VIII-27 Coupe axiale du cceur PERLE

Les coefficients de passage 3D/2D prompts (sans prendre en compte la composante
retardée dans le rapport des KERMA) dans tout le réflecteur en acier ont été représentés sur
la Figure VIII-28. Les KERMA calculés dans la géométrie 3D ont été renormalisés a la
hauteur fissile réelle du coeur PERLE qui est de 80 cm. Dans la géométrie 3D, les volumes
dans lesquels le KERMA a été calculé sont ceux utilisés lors de la validation dAPOLLO2 a la
différence qu’ils ne mesurent plus que 2 cm de hauteur et sont situés axialement au centre
du réflecteur. Les coefficients de passage 3D/2D sont beaucoup plus importants en entrée
du réflecteur. Prés de la zone fissile, le niveau de flux neutronique axial a une forme
sinusoidale trés proche de celle observée dans les crayons combustibles. En s’éloignant de
la zone fissile, le flux neutronique et par conséquent les sources vy « s’aplatissent » au centre
par diffusion. C’est pourquoi les coefficients de passage 3D/2D y sont moins importants.
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Position transversale dans le réflecteur [cm]
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Figure VIII-28 Coefficients de passage 3D/2D sur les KERMA y prompts calculés avec TRIPOLI4
(T4_2DI/T4_3D)

Ces coefficients de passage 3D/2D basés sur des calculs ne prenant en compte que
les photons prompts ne sont pas suffisants pour qualifier APOLLOZ2 vis-a-vis de I'expérience
PERLE. En effet, les TLD intégrent aussi bien la dose prompte que retardée. Il faut donc
calculer dans les deux géométries 2D et 3D, le KERMA total. De plus, il faut également
prendre en compte le Iéger décalage des points de mesure et par conséquent ne pas centrer
les volumes de calcul dans la géométrie 3D. Les nouveaux coefficients de passage 3D/2D
prenant en compte tous ces effets sont donnés dans le

Tableau VIII-13 pour les 9 points de mesures. Comme nous lavons dit
précédemment, la valeur absolue de la puissance du cceur PERLE est mal connue. La
qualification du code APOLLO2 se fera donc avec les valeurs des KERMA relatifs au centre
ceeur.

Tableau VIII-13 Facteur de passage 3D avec photon retardé - 2D avec photon retardé

Y-prom pt’s et Faooson ’},(ERlle y(np) "KERI'|'/IA y(np_)
retardés Exp.” [mGy] Exp." [relatif]
(ggr’:trigt‘iﬁg) 0.7735 + 0.0018[1361.7 + 50.5|1.0000 + 0.0000
(C%‘r::ilf;?;;) 0.7870 + 0.0020| 7771 + 33.4 |0.5707 + 0.0323
R2 0.7442 + 0.0019| 116.2 + 3.4 |0.0853 + 0.0040
R4 0.7943 + 0.0029| 61.2 + 2.2 |0.0449 + 0.0023
R6 0.8079 + 0.0034| 37.3 + 1.4 |0.0274 + 0.0015
RS 0.8185 + 0.0044| 23.0 + 1.0 |0.0169 + 0.0010
R10 0.8402 + 0.0056| 16.6 + 0.7 [0.0122 + 0.0007
R12 0.8504 + 0.0063| 142 + 0.6 |0.0104 + 0.0006
R14 0.9160 + 0.0061| 16.4 + 0.5 |0.0120 + 0.0006

Les incertitudes sur les KERMA calculés a 'emplacement des différentes mesures
sont trés certainement corrélées. Cependant, afin de majorer l'incertitude sur le KERMA
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relatif, nous avons considéré qu’elles étaient décorrélées. Par conséquent, I'incertitude sur le
KERMA relatif s’écrit :

2 2
oK K
_ TLD centre coeur TLD
éKrelatif - Krelatif K + K
TLD centre coeur TLD
VIIL3.iii Qualification APOLLO2.8 des KERMA-photon dans le cas d’une faible

irradiation (PERLE)
VIII.3.iii.a Qualification du KERMA total (prompt + retardé)

Bien qu’a I'heure actuelle, APOLLOZ2 ne puisse pas simuler de maniere performante
le transport des photons retardés, nous avons tout de méme souhaité estimer le biais sur le
KERMA par rapport aux mesures. Les résultats sont disponibles dans le Tableau VIII-14
sous forme d’écarts calcul-expérience. L’incertitude est donnée a 1c et prend cette fois-ci en
compte aussi bien les incertitudes sur les coefficients de correction que les incertitudes
relatives expérimentales. Ainsi, son expression s’écrit:

2
5 — g 5ﬁn + 5epais + 5 2
C/E E 2 cale

Onn et Oepais SONt les incertitudes relatives sur les mesures par TLD de type CaF2 fins
et épais. En l'absence de données, nous avons considéré que les deux mesures étaient
totalement corrélées car elles étaient effectuées en méme temps. 8. est lincertitude
relative du calcul qui est liée a la convergence de TRIPOLI4 et au biais sur I'estimation de la
composante neutron. La mesure et le calcul sont indépendants.

Tableau VIII-14 Qualification des sources et du transport photonique d’APOLLO2

Y-prompts et retardés (C/E-1)=3E/E
[%]

Centre coeur +0.0 + O

Coté caeur +0.5 + 6.8

R2 -80 + 6.5

R4 -90 + 6.6

R6 -14.0 + 6.3

R8 -11.3 + 6.8

R10 -125 + 6.8

R12 -11.8 + 6.6

R14 -9.3 + 6.3

Moyenne Comb. +0.5 + 6.8

Moyenne Refl. -9.7 + 6.5

Nous constatons que le KERMA relatif déposé dans le réflecteur est sous-estimé
d’environ 11% en moyenne. Ce résultat est bien sur dU a la surestimation par APOLLO2 de
la source de gamma retardés. La fraction du KERMA correspondant aux photons retardés
est plus importante dans la zone fissile que dans le réflecteur.
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VIII.3.iii.b

Nous nous sommes affranchis de la composante retardée du KERMA photon. Pour
cela, nous avons du calculé un nouveau facteur correctif permettant de passer du KERMA
photon total vers le KERMA photon uniquement dU a la composante prompte. Les résultats
sont donnés dans le Tableau VIII-15. L'incertitude sur les facteurs de correction est calculée
de maniére identique a celle des autres facteurs. On constate que cette correction est tres
importante dans la zone fissile (~20%) et s’estompe jusqu’a devenir négligeable en pénétrant
dans le réflecteur. Cela est bien évidemment du a la localisation des sources de photons

retardées qui sont situées dans le combustible.

Qualification des KERMA ne prenant en compte que la dose prompte

Tableau VIII-15 Facteur de passage prompt+retardé->prompt

. , KERMAy(np) | KERMAy(np)
promptsretardssprompt | wgypy v [mGy] | "Exp.” [relatif]
(ggmi:tﬁ‘l';) 0.7933 + 0.0010{1080.3 + 40.0 [1.0000 + 0.0000
(cggfﬁucs‘ﬁglre) 0.8056 + 0.0007 | 626.0 + 26.9|0.5795 + 0.0329
R2 0.9167 + 0.0016| 106.5 + 3.1 |0.0986 + 0.0047
R4 0.9407 + 0.0021| 57.5 + 2.1 |0.0533 + 0.0028
R6 0.9583 + 0.0028| 358 + 1.4 [0.0331 + 0.0018
RS 0.9734 + 0.0036| 224 + 1.0 [0.0207 + 0.0012
R10 0.9837 + 0.0043| 164 + 0.7 |0.0151 + 0.0009
R12 0.9914 + 0.0047| 141 + 0.6 |0.0130 + 0.0007
R14 0.9970 + 0.0044| 163 + 05 [0.0151 + 0.0007

A partir de ces résultats, nous avons pu qualifier le calcul

d’APOLLO2. Les résultats sont donnés dans le Tableau VIII-16.

du KERMA vy prompt

Tableau VIII-16 Qualification du KERMA prompt d’APOLLO2

J-prompts (C/E-1)+3E/E
[%]

Centre cceur 0 £+ O
Coté cceur +2.0 £ 7.0
R2 +19 + 72
R4 +35 + 75
R6 -00 + 74
R8 +48 + 8.0

R10 +46 + 8.1
R12 +6.5 + 8.0
R14 +102 + 7.7
Moyenne Comb. | +3.0 + 7.0
Moyenne Refl. | +3.0 + 7.5
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A Tlexception des deux points de mesure situés le plus profondément dans le
réflecteur, APOLLO2 a permis de reproduire les mesures de KERMA dans I'expérience
PERLE a environ 4% prés avec une incertitude de 'ordre de 8% (10).

VIIl.4 CONCLUSIONS ET RECOMMANDATIONS

Nous avons effectué une validation du code APOLLO2 pour le calcul de KERMA
photon par rapport a TRIPOLI4 dans deux géométries : un crayon de type UOx en milieu
infini et la géométrie critique du programme expérimental PERLE en 2D (avec un B,? nul).
Pour cela, nous avons proposé une méthode systématique comparant les spectres de flux
neutronique ainsi que de source, de flux et de KERMA photonique calculés par les deux
codes dans différents milieux. A chaque fois, le coefficient de corrélation linéaire ainsi que
les coefficients de la droite de régression linéaire entre les spectres APOLLO2 et TRIPOLI4
ont été calculés afin de quantifier leurs biais.

Dans le cas cellule, le calcul APOLLO2 sous-estime d’environ 2% la multiplicité totale
des sources y promptes dans le combustible. Cette sous-estimation est répartie sur
l'ensemble du spectre de production gamma et non pas uniquement sur un groupe
d’énergie. Elle se répercute sur le calcul du flux et du KERMA vy qui tous deux sous-estiment
également les résultats du calcul TRIPOLI4.

Dans le cas PERLE, nous avons validé le code APOLLO2 dans le combustible de la
zone fissile ainsi que dans le réflecteur en acier :

- Dans la zone fissile, la forme et le niveau du flux neutronique d’APOLLO2 est
quasiment identique a celui de TRIPOLI4. Les crayons situés au centre, qui se
trouvent dans un environnement équivalent a un milieu infini, observent les mémes
écarts sur les sources y promptes entre APOLLO2 et TRIPOLI4 que dans le cas
cellule. C'est-a-dire une sous-estimation d’environ 2% de la multiplicité vy totale.

- Dans le réflecteur lourd en acier, aux basses énergies (inférieures a quelques keV),
le flux neutronique d’APOLLO2 est trés proche de celui de TRIPOLI4 (aux biais dus
au traitement de l'up-scattering prés). Aux énergies supérieures a quelques keV,
les deux spectres neutroniques sont beaucoup moins bien corrélés avec des
différences groupe par groupe pouvant aller jusqu'a 20%*. Cette décorrélation
augmente (le coefficient de corrélation diminue) en s’éloignant de la zone fissile.
On constate notamment une surestimation du flux neutronique par APOLLO2 dans
les 2 groupes contenant les résonances de capture du *Fe. Les calculs des
sources promptes, du flux et du KERMA vy sont impactés par la déviation du flux
neutronique. Ainsi, a l'interface avec la zone fissile, le KERMA vy total ’APOLLO2
est identique a celui de TRIPOLI4. A mesure que I'on pénétre plus profondément
dans le réflecteur cette différence augmente jusqu’a atteindre environ 5%.

Nous avons ensuite qualifié¢ le code APOLLO2 par rapport aux mesures par
détecteurs thermo-luminescents effectuées dans le cceur critique du programme PERLE.
Pour cela, une premiére étape a consisté a ramener les mesures des TLD a un KERMA
photon dans les matériaux sur une géométrie 2D afin de les rendre interprétables par
APOLLO2. Trois facteurs correctifs ont ainsi été calculés avec TRIPOLI4:

- Le facteur de correction de la dose neutron qui supprime de la réponse des TLD la
composante due aux neutrons,

* Pour des groupes significatifs d’'un point de vue statistique
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- Le facteur de cavité qui permet de passer de la dose déposée dans les TLD au
KERMA déposé dans le matériau environnant,

- Le facteur de passage 3D/2D qui permet de ramener le probléme réel a un
probléme en 2 dimensions modélisable par APOLLO2.

Une fois ces trois facteurs calculés, nous avons pu obtenir des comparaisons calcul-
expérience. Nous avons ainsi observé une nette sous-estimation d’environ (-11+6.6)% (10)
de la dose relative calculée par APOLLO2 par rapport a la dose relative mesurée corrigée.
Ce probleme est di a lincapacité actuelle pour APOLLO2 de simuler correctement un
spectre retardé qui n’est pas a I'équilibre.

Pour poursuivre la qualification d’APOLLO2, nous avons diU utiliser un dernier
coefficient de correction correspondant au passage du KERMA total a un KERMA ne prenant
en compte que la composante y prompte. Les nouveaux résultats obtenus sont cette fois-ci
bien meilleurs. Pour les 6 premiers TLD du réflecteur, la différence entre calcul et mesure est
toujours inférieure a (7t8)% (1c). Pour le dernier TLD, on observe une surestimation
d’environ (10+8)%. Cette surestimation avait déja été observée lors de la qualification du
code TRIPOLI4.

Afin d’améliorer la qualification d’APOLLO2, il conviendrait de simuler de I'acier a
'emplacement des mesures dans le coeur PERLE et non pas du combustible tel que cela a
été fait dans cette étude. Cependant, cela nécessite de produire une nouvelle géométrie non
symétrisée tout en vérifiant qu'’il n’y a pas de probléeme d’autoprotection du fer.

Il serait également intéressant de valider le calcul du KERMA avec APOLLO2 par la
méthode des ordonnées discrétes Sn.
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Conclusions et perspectives

Le but de cette thése était de qualifier les outils nécessaires au calcul des
échauffements photonique dans les réacteurs nucléaires. Nous nous sommes focalisés sur
trois outils : les données de production photonique dans JEFF-3.1.1, le code de transport
déterministe APOLLO2 et le code de transport Monte Carlo TRIPOLI4.

Analyse critique de JEFF-3.1.1 et production de nouvelles évaluations

L’analyse critique des données contenues dans la bibliothéque JEFF-3.1.1 a montré
que celle-ci contenait des erreurs et des omissions. Nous avons par exemple constaté que
certains noyaux possédaient des spectres de productions photoniques qui ne respectaient
pas les valeurs des chaleurs de réaction. Nous avons donc proposé et mis en application
une méthodologie permettant de produire de nouvelles évaluations contenant de nouveaux
spectres de production y de capture radiative du neutron. En effet, cette interaction neutron-
matiére est, avec la fission, la principale contributrice a I'échauffement y. Ces nouvelles
évaluations prennent en compte les mesures contenues dans la base de données EGAF
ainsi que des calculs théoriques effectués a l'aide du code de modélisation des réactions
nucléaires TALYS. Elles ont été proposées et acceptées pour la prochaine bibliothéque
JEFF-3.2.

Qualification du code TRIPOLI4 en interprétant I'’expérience PERLE

La qualification du code Monte Carlo a été effectuée en interprétant les mesures
d’échauffements y par TLD dans le coeur PERLE. Pour cela, nous avons di effectuer trois
calculs séparés afin d’estimer les 3 composantes photons prompt et retardé, et neutronique
intégrées par les TLD. Pour calculer la composante y prompte, nous avons proposé 3
méthodologies de calcul afin d’améliorer la convergence.

Dans le cas de linterprétation « PERLE homogéne », en moyenne, les écarts calcul-
expérience sur les mesures effectuées dans le réflecteur en acier sont inférieurs a (+1+6%)
(10). Les méthodes d’amélioration de la convergence ont permis de réduire l'incertitude au
niveau de l'incertitude expérimentale. Dans le cas de l'interprétation « PERLE trou d’eau »,
ces méthodes n’étaient pas applicables. Par conséquent, les écarts calcul-expérience ont
des incertitudes associées beaucoup plus importantes. Ainsi, ces mémes écarts sont de
lordre de (-2+12%) (10). Ces écarts sont résumés dans le tableau suivant.

PERLE Homogéne

CaF2 épais | CaF2fin

Zone fissile | 0.4 +4.2 25+55

Réflecteur 0.0+5.0 04 +6.1

Perle Trou d’eau

CaF2 épais | CaF2 fin

Zone fissile | -2.4 +5.1 -04+6.5

Réflecteur | -1.9+8.9 |-09+11.6
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Ainsi, le code de calcul TRIPOLI4 permet de calculer correctement les échauffements
photoniques mesurés par les TLD dans l'acier relativement a la dose mesurée au centre du
coeur.

La comparaison des calculs d’échauffement photonique dans les deux configurations
« PERLE homogéne » et « PERLE trou d’eau » dans les matériaux entourant les TLD a
montré que I'ajout de canaux d’eau dans le réflecteur induisait une augmentation de la dose
déposée de prés de 15% dans le réflecteur. Les trous d’eau induisent donc une
augmentation de la chaleur produite dans le réflecteur. Ce comportement semble paradoxal
puisque leur but principal est justement d’évacuer la chaleur du réflecteur.

Validation et qualification du code APOLLO2

La qualification du code APOLLO2 a commencé par une phase de validation qui
comprenait des comparaisons calcul-calcul avec TRIPOLI4. Nous avons pour cela utilisé
deux géométries :

- Un crayon combustible REP en milieu infini,
- La géométrie de I'expérience PERLE en 2 dimensions.

Nous avons ainsi montré que la source de photon dans le combustible est sous-
estimée par APOLLO2. Cela induit une sous-estimation d’'un peu moins de 2% de la dose
déposée dans les différents éléments constituant les réseaux de crayons combustibles. Le
flux neutronique épithermique et rapide est surévalué dans le réflecteur en acier. Il est
notamment surévalué dans les 2 groupes contenant les deux résonances de capture du
*Fe. Par conséquent, les sources de yde capture radiative et de diffusion inélastique sont
surestimées. Cette surestimation est d’autant plus importante que la profondeur de
pénétration dans le réflecteur est élevée. Ainsi, les comparaisons calcul-calcul entre
APOLLO2 et TRIPOLI4 du KERMA photon montrent un biais d’environ +5% pour une
profondeur de pénétration d’environ 14 cm et un biais presque nul a I'interface avec la zone
fissile. 50% de la dose étant déposée dans les trois premiers centimétres de pénétration, les
biais a 14 cm n’ont presque pas d’incidence sur la dose totale déposée dans le réflecteur.

Les mesures d’échauffement photonique dans PERLE ont d étre corrigées afin de
les rendre interprétables par APOLLO2. Nous avons ainsi calculé plusieurs facteurs de
passage :

- Le facteur de dose neutron afin de s’affranchir de la réponse neutronique mesurée
par le TLD,

- Les coefficients de cavité afin de s’affranchir de la simulation des TLD,

- Le facteur de passage 3D/2D afin de ramener le probléme a une mesure en deux
dimensions.

Aprés application de ces facteurs aux mesures PERLE, la qualification ’APOLLO2 a
montré une sous-estimation d’environ -10% de la dose déposée dans le réflecteur par
rapport a la dose déposée dans le cceur. Celle-ci est causée par la mauvaise prise en
compte des sources retardées par APOLLO2. En effet, le spectre de photons vy retardés dans
APOLLO2 n’est pas modulable et est caractéristique d’'un réacteur dans lequel les produits
de fission sont a I'équilibre. Nous avons donc calculé un dernier facteur de passage afin de
nous affranchir de la composante retardée de la dose photonique. Les nouveaux écarts
calcul-expérience moyens obtenus pour les TLD situés dans le réflecteur sont de I'ordre de
(+3+7%) (10).

Ainsi, le code APOLLO2 permet de bien reproduire la dose déposée par les photons
prompts durant I'expérience PERLE. Dans le cas des réacteurs nucléaires, la partie retardée
peut étre prise en compte.

Perspectives
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En 2012, un nouveau programme expérimental nommé AMON[96] qui a I'heure
actuelle est toujours en cours a débuté dans le réacteur EOLE. Des mesures
d’échauffements photoniques ont été effectuées par l'intermédiaire de TLD et d'OSLD (un
détecteur semblable au TLD mais dont I'interrogation est effectuée par stimulation laser). La
méthode d’interprétation avec TRIPOLI4 et peut-étre APOLLO2 est celle qui a été utilisée
dans le cadre de linterprétation des mesures PERLE. Grace au travail effectué par Hicham
Ahmarrak durant sa thése[97], les incertitudes expérimentales ont pu étre réduites a environ
3% a 1o permettant ainsi une meilleure précision sur les écarts calcul-expérience et par
conséquent une meilleure qualification des codes de calculs. De plus, contrairement a
PERLE, I'interprétation des mesures peut étre effectuée en absolu car la masse effective de
la chambre a fission est connue.

Nous avions vu lors de I'analyse critique des données contenues dans la bibliothéque
JEFF-3.1.1 que les données de désintégrations radioactives étaient incomplétes. Il existe de
nombreuses bibliotheques de données nucléaires en libre accés contenant les données
manquantes. C’est notamment le cas de la bibliotheque appelée Nudat. Un travail a été
débuté durant cette thése afin de développer un traducteur permettant de mettre au format
ENDF les informations contenues dans cette bibliotheque afin de proposer de nouvelles
évaluations pour la prochaine version de la bibliotheque JEFF. Ce travail sera transmis et
peut étre poursuivi par le doctorant en charge de l'interprétation des mesures dans AMON.

Le dernier axe d’amélioration consiste a transposer les résultats obtenus aux
réacteurs de génération Ill. D’aprés la théorie de la représentativité, |l est possible de
transposer les biais de calcul par rapport a une expérience E (et son incertitude
expérimentale) pour une application A. Ce travail peut étre trés complexe car les
échauffements y sont sensibles a de nombreux paramétres dont les sections efficaces
neutroniques et les spectres de production photonique. Les sensibilités ne peuvent étre
calculées que par la théorie généralisée des perturbations[98].
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Annexe A Etat des lieux des sources photoniques
contenues dans JEFF-3.1

Dans cette annexe, nous listons les données de sources photoniques contenues
dans la bibliothéque JEFF-3.1.1 en précisant 'emplacement dans le formalisme ENDF (MF
et MT).

Dans le Tableau A-1, nous listons les données associées aux diffusions inélastiques
discrete et continue. Nous précisons également le nombre total de niveau discret pris en
compte.

Dans le Tableau A-2, nous listons les données associées a la capture radiative du
neutron. Nous précisons dans la derniére colonne si les spectres contenus dans JEFF-3.1.1
sont cohérents d’un point de vue énergétique vis-a-vis de la chaleur de réaction. Si la case
associée est cochée, cela signifie que cette cohérence est vérifiée.

Dans le Tableau A-3, nous comparons les chaleurs de réactions annoncées dans
JEFF-3.1.1 a celles calculées a partir des masses contenues dans la bibliotheque AMEO3
pour la capture radiative neutronique des principaux produits de fission responsables de
I'antiréactivité.

Tableau A-1 Etat des lieux des sources de v de diffusion inélastique du neutron dans la
bibliothéque JEFF-3.1.1

Nombre de MF6 | MF6 | MF12/MF14 | MF12/14/15 | MF13/14/15 | MF13/14/15
Noyau niveaux inélastiques | MT50+i | MT91 MT50+i MT91 MT3 MT4
"B 10 X

%0 7 X X
ZNa 11

BNa 27 X

Mg 11 X X

Mg 17 X X

Mg 13 X X

Al 39 X X

Bg;j 17 X X

2g) 29 X X

s 14 X X

¥p 6 X
g 6 X X

Bs 7 X X

¥s 5 X X

¥*s 5 X X

8T 20 X X

T 20 X X

BT 20 X X




176

T 20 X

R 20 X

¢ 6 X X

%2Cr 10 X X

cr 13 X X

*cr 4 X X

Mn 16

Fe 20 X

Fe 32 X X

Fe 20 X

%®Fe 20 X

¥Co 19

BNi 8 X X

ONi 11 X X

*INi 8 X X

S2Nj 4 X X

*Ni 2 X X

%cu 22 X

%*Cu 13 X

0zr 7 X X

Mzr 14 X X

2zr 17 X X

%zr 14 X X

%zr 7 X X

Mo 16 X
%Mo 19 X
Mo 4 X X

%Mo 17 X
Mo 13 X
%Mo 14 X
p0 4 X
A 6
®ag 14
Mag 10
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106Cd 5
%cq 10
"ocd 14
"cd 11
11ZCd 8
"3cd 12
"4cd 10
116Cd 6
"3n 24
"3In 13
"2gn 23
"4sn 26
"%sn 16
"®sn 18
"sn 12
118Sn 7
"%sn 20
1205 16
1223n 9
24sn 20
¥2Gq 29
*Gd 15
%°Gd 29
%Gd 14
¥Gd 28
%8Gd 11
160Gd 6
e 18 X X
7eHt 23 X X
Tyt 16 X X
T8¢ 21 X X
oyt 12 X X
180t 11 X X
234U 36
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5y 34 X
oy 31 X
238 40 X

Tableau A-2 des lieux des sources de y de capture du neutron dans la bibliothéque JEFF-3.1.1

MF6 | MF12/14/15
Noyau Cohérence
MT102 MT102

H X X

10B

11B

X | X | X
x

160

22Na

BNa

24Mg

25Mg

X [ X [ X | X

26Mg

27A|

Bgj

ZQSI

Ng;

31P

323

333

34S

X IX | X [ X [ X [ X |X|X[X|[X|X]|X|[X

X [ X | X | X | X | X [X [X

363

467

41T

487

497

X [ X | X [ X | X

50T

50cr

SZCr

53cr

X | X | X | X
X | X | X | X

54cr
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55
Mn

%Fe

ke

Fe

BFe

5900

BN

X

ONi

SINj

2Nj

BN

63cu

GSCu

QOZr

91Zr

922r

X | X | X [ X [ X | X |X |X[X|[X|X

X [ X | X | X | X | X [X [X

94Zr

QGZr

x

92M°

94Mo

95,
Mo

96
Mo

Mo

%Mo

100
Mo

X | X | X | X

X | X | X | X | X [X

107Ag

109Ag

111Ag

1OGCd

1OSCd

11OCd

111Cd

11ZCd

113Cd
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114Cd

116Cd

13
In

15
In

1128“

114Sn

115Sn

1168n

117Sn

1183“

1195"

1205"

1ZZSn

124Srl

152Gd

154Gd

155Gd

156Gd

157Gd

158Gd

160Gd

174Hf

176Hf

177Hf

178Hf

179Hf

180Hf

X | X | X [ X [ X | X

X [ X | X | X | X | X

234
U

235
)

x

x

236
U

238U
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Tableau A-3 Comparaison des chaleurs de capture radiative tabulées dans JEFF-3.1.1 et
calculées a partir des masses tabulées dans AMEO3

chaleur de réaction [MeV]

Noyau AMEO3 JEFF-3.1.1 | JEFF-3.1.1 AMEO3 | Incertitude AMEO3
P xe || 8.07942+0.00823 7.880 -2.468% 0.102%
Wgrh || 6.99896+0,00008 6.999 0.001% 0.001%
Nd || 7.81703 +0.00005 7.829 0.157% 0.001%
B3¢s || 6.89164 +0.00001 6.704 -2.716% 0.000%
Blye || 8.93659+0.00022 8036 -0.003% 0.002%
¥sm || 7.98673 +0.00038 7.982 -0.054% 0.005%
YTe || 6.76440 +0.00010 6.764 0.000% 0.001%
Ey || 6.33968 +0.00535 6.490 2.371% 0.084%
DIgy || 8.25760+0.00062 8223 -0.417% 0.008%
D3Fu || 6.44223+0.00024 6.441 -0.013% 0.004%
Diom || 5.86840 +£0.00013 5867 -0.024% 0.002%
D3Ey || 8.15140 +£0.00040 8.167 0.191% 0.005%
IBNd || 7.56523 +£0.00009 7.564 -0.016% 0.001%
T3Py || 5.89528 +0.00565 5901 0.104% 0.096%
W4e || 6.80920 £0.00010 6.805 -0.062% 0.001%
IRy || 9.21964 +0.00005 9220 -0.007% 0.001%
Mo || 9.15432 +0.00005 9154 -0.003% 0.001%
DUsm || 5.59646 +0.00011 5.506 -0.008% 0.002%
0pd || 9.56097 +0.00028 0.548 -0.138% 0.003%
B8pyy, 1177.27066 +0.00658 7.266 -0.064% 0.091%
s || 8.76199+0.00100 8.800 0.434% 0.011%
Wpq || 6.15360 £0.00015 6.154 0.007% 0.002%
T37sm || 8.14141 +0.00028 8.141 -0.005% 0.003%
37Gd || 7.93739 +0.00006 7937 -0.005% 0.001%
W7p4 || 9.22803 £0.00522 9223 -0.055% 0.057%
Hpy || 5.84315 +0.00008 5843 -0.003% 0.001%
%37y |[8.22111+0.00195 8119 -0.031% 0.024%
Pes || 6.82818+0.00215 6.764 -0.934% 0.031%
Wpy || 8.90141 +0.00283 8.904 0.028% 0.032%
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Annexe B Nouveaux spectres de capture radiative insérés
dans les nouvelles évaluations

Dans cette annexe, nous représentons les spectres insérés dans les nouvelles
évaluations qui n'ont pas été représentés dans le chapitre 5.
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Figure B-1 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
"Fe avec les autres évaluations
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Figure B-2 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
%®Fe avec les autres évaluations
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Figure B-3 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
" Ag avec les autres évaluations
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Figure B-4 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
1°9Ag avec les autres évaluations
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Figure B-5 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
"3¢cd avec les autres évaluations
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Figure B-6 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
"3In avec les autres évaluations
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Figure B-7 Comparaison des r1|1ouveaux spectres de production de y de capture radiative du
®In avec les autres évaluations
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Figure B-8 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
""Hf avec les autres évaluations
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Figure B-9 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
"THf avec les autres évaluations
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Figure B-10 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
®Hf avec les autres évaluations
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Figure B-11 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
®Hf avec les autres évaluations
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Figure B-12 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
'®'4f avec les autres évaluations
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Figure B-13 Comparaison des nouveaux spectres de production de y de capture radiative du
¥’Gd avec les autres évaluations






189

Annexe C Enchainement des modules APOLLO2 pour le

calcul de ’échauffement vy

L’enchainement des modules APOLLO2 qui va suivre ne concerne que le calcul du

flux gamma avec la méthode des caractéristiques MOC. Cet enchainement présuppose
I'existence d’un certain nombre d’objets obtenus lors d’un calcul préliminaire du flux neutron :

un objet géométrie que I'on notera TabStr.’GEO’

un objet CALINIT contenant entre autres des informations sur les conditions aux
limites que I'on notera TabStr.CALIN

Un objet de tracking que I'on notera TabStr. TRC’
Un flux neutron normalisé ou non que I'on notera TabStr.’FLX’

Une Apolib contenant les sections macroscopiques neutroniques que I'on notera
TabStr.’APOLIB’

L’adresse vers la bibliothéque de production photonique que l'on notera
TabOpt’ADR_NGAM’

L’adresse vers les bibliothéques gamma que I'on notera TabOpt.’ADR_GAM’

Il existe une procédure APOLLO2 permettant de calculer le flux gamma nommée

calflux_gamma_s. Cependant, elle ne semble pas fonctionner et de plus elle effectue un
calcul de type Pij. Ce qui va suivre ne sera donc pas une procédure mais un enchainement
de modules.

La premiére étape consiste a calculer les sources photoniques dans toutes les

mailles élémentaires de la géométrie. Pour cela, nous utilisons le module A2SRCG. Celui-ci
lit en entrée un flux neutronique modifié par le module AP2SAP et rend en sortie les sources
gamma dans toutes les mailles élémentaires dans 'objet TabStr’SOURCE_GAMMA'.

TabStr.'MAT FLUX' = AP2SAP: &EDIT 9 &FLUX TabStr.'FLX'

TabStr.'CALIN'
TabStr. 'GEO' ;

TabStr.'SOURCE GAMMA'
TabStr.'PARTIELS'
TabStr.'CUMUL' = A2SRCG: &EDIT 9

* X

* % % X

R S S S S S R S

source prompte unigquement
&PROM
source prompte et retardée
&DELA

sources: toutes
&TOUT
sources: capture uniquement
&CAPT
sources: fission uniquement
&FISS
sources: directe uniquement
&MATR
reactions possibles
MATGA 10
MATGA 16
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* MATGA 18
e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e
* isotopes: exactement A,Z
* &IZAZ
* isotopes: autour de A,Z
&NEAR
e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e
TabStr. 'APOLIB'
TabStr.'MAT FLUX'
TabStr. 'GEO'
K e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e
TabOpt . 'ADR_NGAM' ;
Ensuite, nous créons la macrolib gamma comme suit :
TabStr.'REPBIB GAMMA' = OUVRIR: 'NOTRACE' 'LIEN' 96 'VARIABLE' 1024
3528 'ADRESSE' TabOpt.'ADR GAM' ;
TabStr.'BIBLI_ GAMMA' = LIREBIBL: &EDIT 0
TabStr.'REPBIB_ GAMMA'
&DIFF &P5
&TRAN &P5 ;
TabOpt . 'VERS_BIB' ='CEA2005';
TabOpt . 'BIBLIO'=4;
TabOpt.'IND VERS'=1;
TAB ISO = TABLE ISOT 1  TabOpt.'VERS BIB'

TabOpt . 'BIBLIO' TabOpt.'IND VERS' ;

TabStr.'BIBLI_GAMMA' = BIBAZ: &EDIT 1
&TABL TAB ISO.'NOM ISO!
TabStr.'BIBLI_GAMMA'
TabStr. 'GEO' ;

TabStr.'MAIL GAMMA' MAILLAGE: TabStr.'BIBLI_ GAMMA' ;

TabStr.'MAC GAMMA' = MACROLIB: TabStr.'MAIL GAMMA'
TabStr.'BIBLI_GAMMA'
TabStr.'GEO' &MAXI ;

TabStr.'CAL GAMMA' = CALINIT: TabStr.'GEO'
TabStr.'MAC GAMMA' ;

La création de I'objet TAB_ISO et son incorporation dans le module BIBAZ permet
d’éviter un probléme de correspondance entre les noms des isotopes naturels dans les
bibliothéques neutrons et photons qui empéchait APOLLO2 de fonctionner.

L’étape suivante consiste a initialiser le flux gamma par les sources calculées par le
module A2SRCG. Pour cela, nous passons par le module SOURCE puis par le module
FLUX_INIT qui doit étre appelé deux fois.

TabStr.'SRC_GAMMA' = SOURCE: TabStr.'CAL_GAMMA‘
TabStr. 'GEO'
&SEXT
TabStr.'SOURCE_GAMMA' ;

TabStr.'FLUX_GAMMA' = FLUXINIT: TabStr.'CAL_GAMMA‘
TabStr.'MAC_GAMMA'
TabStr. 'GEO' ;
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TabStr.'FLUX_GAMMA' = FLUXINIT: TabStr.'CAL_GAMMA'
TabStr.'MAC_GAMMA'
TabStr. 'GEO'
TabStr. 'TRC'
TabStr.'SRC_GAMMA'
TabStr.'FLUX_GAMMA' ;

Enfin, nous pouvons effectuer le calcul MOC a proprement parlé avec le module
CARFLUX.

cvg keff TabStr.'FLUX GAMMA'
= CARFLUX: &EDIT 9
TabStr.'FLUX GAMMA'
TabStr.'CAL_ GAMMA'
TabStr.'MAC GAMMA'
TabStr. 'GEO'
TabStr.'TRC' ;

Le flux gamma est contenu dans l'objet TabStr.’FLUX_GAMMA'. A partir de celui-ci, il
est possible de calculer le KERMA photon en utilisant le module EDITAUX sur une
géomeétrie équivalente avec I'option &ENERGIE.
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Annexe D Validation du calcul P5 avec le code APOLLO2

La convergence numérique de la description angulaire de choc du solveur MOC est
estimée par rapport a un calcul P5 supposé de référence. Afin de vérifier cette convergence,
nous avons calculé et comparé les niveaux de flux gamma dans le réflecteur de PERLE en
PO, PO corrigé, P1, P3 et P5. Les résultats sont représentés sur les Figure D-1, Figure D-2,
Figure D-3 et Figure D-4. Entre PO et P5, les différences sur le niveau de flux photonique
peuvent dépasser 10%. C’est écart est réduit a quelques % avec les calculs en PO corrigé et
en P1. Les différences avec le calcul en P3 ne dépassent plus 0.4%. Il est donc légitime de
considérer qu’un calcul en P5 est convergé a moins de 0.4%. Il n’est donc pas utile de
discrétiser les sections efficaces en angle a un ordre supérieur a 5.
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Figure D-1 Différence sur les niveaux de flux photoniques dans le réflecteur de PERLE pour
deux calculs APOLLO2 en PO et P5 (A2_P0/A2_P5-1) [%]
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Figure D-2 Différence sur les niveaux de flux photoniques dans le réflecteur de PERLE pour
deux calculs APOLLO2 en POc et P5 (A2_PO0c/A2_P5-1) [%]
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Figure D-3 Différence sur les niveaux de flux photoniques dans le réflecteur de PERLE pour
deux calculs APOLLO2 en P1 et P5 (A2_P1/A2_P5-1) [%]
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Figure D-4 Différence sur les niveaux de flux photoniques dans le réflecteur de PERLE pour
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Publication pour la conférence PHYTRA2

PHYTRA 1 - The Second Insgrmanons Coglirence on Piezics mad Techmodogy of Reaciors and Applicanons
Fer Morocon. Septamzber 26-28. 2001, gn CO-ROML GMTE. Rabar, Mosocco (20115

New evaluation of photon production for JEFF3

5, Ravaux and D. Bernard
CEA. DEN. DER. Cadarache
F-13108 Saint-Panl-Lez-Durance. France.
umon ravauxi@cea fr: david bernard@cea fr

A, Santamarina
CEA DEN. DEER. Cadarache
F-13108 Saint-Paul-Lez-Durance. France:
alain sasntamarina@cea. fi

ABSTRACT

In thas woak, we propose new Zamma production evaluations for JEFF3 for crucial niclel i power
reactors and Jules Horowitz Reactor: Fe, Az In, Cd and Gd. We speaifically work on two muclear
reactons: the melaste seattening and the radiative caprne. We have parformed gamms producnon
nuﬂnpm anpulzr diwmbuoton: and enerzy cpectum for mcident newnon snermes betwesn
10" and 20 MeV by sumulatng the whole mbtanuclear gammsa cascade. For this sinmlation. the
dizerete part of the nucled level scheme: came from the RIPL2 0 hbway and the latest EGAF
measmements canied out at Budapest facihty, The EGAT measuwrements are availsble m the
adopted TAEA Blrary. The continuum level scheme part has been estimated wifk a level density
mpdel: the Galbert-Cameron modsl and 2 stensth fimenon model: the Gepershred Lorentzian
maodel. Then. the zamma cascade has been swmuizted nwsmy TAIYS whech 13 a nuclear reachon
modehing code.

Fev Words: gamma, nuclesr. radianve capoure, melasoe seattesmg, TALYS

1. INTRODUCTION

The local energy photon deposit must be accounted accorately for advanced hght-water nuclear
reactor and the new experimental Jules Horowitz Reactor[l] (JHE). The ouclear data libeaay
JEFF3 1.1[2] contains most of the photon production data. However. we found some muclei for
which there are missing or ervoneons data which need to be completed or modified. In this worlk
We propose oew fanuns producticn evaluation for JEFF3

Mozt of the gamma production m a nuclear reactor comes from nentron interactions with matter:
imelastic scattermg. fission. radiative caprure and all other newtron-imnduced-nuclear reactions
except for elastic scattermg. We focns on inelastic scattering and radiative capture. respectively
MT 30+ or MT21 (with 1 the discrete level number and 91 the continuum) and MT102 i the
ENDF format[3]. We identified six ctucial ancle: for the JHR and power reactor with missing or
wrong data- Fe. Ni. Ag. In Cd and Gd. We study each stable isotope of these elements.

Information on the gamnra emission spectrum following a radiative capture are available in the
EGAT[4] measurenients performed at the Budapest facility or in the suclear structore data
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library ENSDF[3] However. none of them can allow us to account for the continuous part of the
gamma spectium This is pointed out by Figure 1 that compares the integrated discrete photon
energy (O, = EEuI. } using ATFA or ENSDF data sets to the actual energy emission (B ) for

radiative pegtron captare. We can observe that for heavy muelei (A-T0) neither EGAF mor
ENSDF dissipate the entire available gamma enersy. So the continuam part must be taken into
acconnt by smmulation TAIYS[6] iz a muclear reaction code developed by NRG and the
CEADAM which will be used in this smdy.
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Figure 1. Comparizon berween the integrated gamma energy from radiatve caprure
evaluartions and By

1. PHOTON PRODUCING REACTION IN THE PERLE EXPERIMENT

1.1. The PERLE experiment

Calculations were carried out to inferpret an integral experiment called PERTE[T] performed in
the zero-powered EOLE facility at CEA Cadarache. It i3 a regular PWR-type core, with 3.7%
enriched UO: pins in a 1.32cm square piteh. surrounded by a 22em-thick stainless steel reflector.
Some TLD: have been mzerted inside the reflector to measure the gamuma KERMA One of the
PERLE purpose 15 to estunate the local gamuna heatng i a heavy reflector for the F e generation
reactors. Prelinunary reactzon rate calenlations have been performed with the latest version of the
Monte Carlo neptron transport code TRIPOLI4. 7[8] whick is developed by the CEA. The results
are given oi Tables 1 to 5. The PERLE core simulation with TRIPOLIA.7 is shown on Figure 2.

PHYTRAZ - Tae Second Inrerastions] Conference ou Phvsics and Techrology of Feactors and Applicaton:. i2
Fez, Morocco, September 26-28. 2011
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Figure 2. The PERLE core simulated by TRIPOLI4.7

steel reflector of the core.

Table 1. Reaction rates in the stainless steel reflector of the PERLE experiment

Inelastic discrete 340
Inelastic contmuous 10
Radiative capture 431
Total ; 100
Table 2. Reaction rates in the fuel assembly of the PERLE experiment
Reaction Reaction rate [%]

Inelastic discrete 176
Inelastic continuous 7.6
Radiative capture 202

Fission 4586

Total 160

We can cbserve that the mnelastic scaitering and the radiative capture are equally important. The
photon production mmust be kmown as accurately as possible for nuclear reactor calculations.

MEWhmwﬂkmMMMMSMHg&MFt
in the PERLE stainless steel reflector The reaction rates are normalized to the “Fe results. The

inelastic scattering on radiative capture ratio of Fe 13 1,52

PHVYTRAZ - The Second Interastions] Conference on Physics and Technology of Reactors and Applicanons. 312
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Table 3. Comparaison berween inelastic scartering and radiagve capture raves in the
PERLE stainless steel reflector

Nucleus | Concentration Inelastic Radiarve B,
seattering capture
reaction rate reaction rate

10 em™] [%0] [*8] [MeV]

*Fe 3.51.107 310 621 208
Fe 582107 100 100 7.646
*Fe 127107 2504 259 10.044
Fe 1.70.107 0.44 025 6580
*er 711107 162 1.75 2 260
Cr 137107 16.10 926 7938
PCr 1.55.107 0.37 1895 9719
Ot 387107 0.83 0.13 6246
™M 452 107 361 1538 8999
"Hi 174107 193 3.76 7820
N 757107 0.70 0.17 10,596
"N 241 107 0.28 2175 6837
"Ni 616107 0.03 0.07 5098
Ma 162107 845 1939 7270

Table 3 demonsirates that ~'Fe is the most important nuclens. However 25% and 16% of the
: ! : ! 37 1 e g 32 X

melastic scattering are due respectively to * Fe and Cr. Moreover ~Fe. "'Cr. 2Cr. PCr. *Ni and
“Mn are ssgaificant for the radiative neutron cape.

Currently, in JEFF3.1.1. the photon production data of Fe amecle: are wrong. The gamma enmssion
energy of Fe,  Fe and Fe is more than 50% underestimated (as seen later in Figure 3). On the
ather hand. for Hﬁ1-'15'_. it is respectively 1. I and 40 MeV higher than expected for the 1. 5 and 20
MeV radiative capture.

2.1, The Imelastic Scatrering
The inelastic scattering on a target oucleus H'I can be described as follow:

1., Ay Atlgt At Dy
gk X =3 X = X 4on

:_Tﬁ,-pﬁ'.‘_t- & },
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ME |+ e— : " bz EAEE
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5, = 1 Mhaw

Figure 3. The inelasde scartering scheme

The total gamma eémifted energy corresponds to the energy E —E, (or E . —E_ if there 15 a
metastable state) on Figure 3. Two lunds of imelastic scattening can be distingmnished: For lower
nentron energy: only a few well-kmown levels are excited: The gamyma decay spectrum frome
these levels is easily deduced fiom the level scheme of the residual nuclens (which 15 also the
target ouclens). It is discrete and it does not depend on the mcident nentron energy. When the
peutron energy 15 sufficiently high the residual auclens excited state canpot be accurately
defined Consequently, a statistic muclesr model which depends on the incident gentron energy
must be vzed to calculate the gamma emdssion spectrum. This model needs level densities and
transmission coefficient o simulate the gamma decay. Cowtrary to the discrete scattering speciza,
the continam scattering specira have a contumuons pait.

Table 4 and 5 compare the inelastic reaction rates on the first to the fifth discrete level and on the
continwam for * Fe and ~ Fe. The results come from the TRIPOLI4.7 interpretation of PERLE.

Table 4. Comparison of the **Fe inelastic reaction rates

Inelastic scattering | Reaction rate Level energy
reaction [2a] [MeV]
Total 100
17 level 22 40 0.86
™ level 31 712
3 level 2 06 171
1= level 050 3.00
5= level 1.43 3.01
Ccomtinum 250 4 61
PHYTEAY - The %econd Infernstions] Confereaca o Physics snd Technology of Reacters snd Applicarons. 12X
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Table 5. Comparisen of the *"Fe inelastic reaction rates

Inelaste scantering | Reaction rave Level energy
reaction [*a] [ALeV]
Total 100
17 level 6311 0.01
I el 1528 0.14
3 evel 1089 B.37
4% level 3388 8.72
5% level 0.80 102
contimmung 1440 =237

We can observe that the continuum contribution to inelastic scattering 1s small Thegefore. most

of the emitted gammas have energies lower than I MeV. So. the inelastic scattering part of the
photon pioduction 13 small compared to the radiative capture as seen affer.

1.3, The Radiative Capture of the Neutron

The radiative capture of the geutron on a target aucleus _:_'i' can be described as follow within
the compound nucleus process:

e il Mla® dsbe
gt X3 X 7, X+

£

ME |+ —

Figure 4. The radiarive capture scheme

The Q-value of the radiative captore reaction is between 6 and 12 Me'V So. the gamma emussion
spectrum 13 more energetic than m the mnelastic scattering. The gamma cascade is described in
two ways depending on the excited state energy £, during the decay of the compound ouclens.

PHYTRAY — The Second Interasticns] Conference on Phvsics and Techmology of Feactors and Applications. 612
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The cutoff energy F_ separates the fwo possible wavs. If E, = E_. the compound npcleus level
scheme iz comxplete. all the discrete level enetpies and fhe tramsition probabilities are well-
kmown. The gamma cascade i3 easily deduced from the excited state as for the discrete inelastic
scattering. If £ = F __ the level scheme is mcomplete. some levels are missing and franzition
probabilities are nof systematically associated to each tabumlated diserete levels. The energy
Sp+Ex. which iz the energy of the excited state at the beginning of the gamma cascade. is always
larper than E.. S0, except if, as seen on Figure 1, all the gamma energy iz described in a discrete
spectrum. We always need fo use a nnclear model as for the continnum inefastic scatfermg to
simulate the gamma cascade from Ez to a well known discrete level.

3, TWO NUCLEAR MODELS

3.1, A level densiry model: The Gilberr-Cameron model

The GCM[9] model has been proposed by A Gilbert and A G W. Cameron in 1963 It is a mux
between two other level deasity models: 2 Fertu Gas model (FGM) like and the Constant
Temperatore model (CTM). The energetic domains of each model are delimited by a matching
energy E, . Below E, the CTM is used and belong E, . it 45 the FGM. Whatever the used
model 15, the spin-parity-dependent level density p(E.J.11) can be expressed as a functicn of
the total level density p(E):

PE. T TT) ==

For E, = E,,. the level density iz described by the BSFGM as follow |

— Jr exp[2al]
Pl :I_JE(T T h 2

" is the spin cutoff which characterizes the spin dispersion. a i the density parameter and [7is
the effective excitation enetrgy accounting for the nucleon coupling, " can be obtained by fithng
o the known level scheme or with a systematic expression.

An energy dependent expression for the level density parameter a was given by Ignatyuk]10]:

alE.Z.4)= auy{n %[1— expl— 3 )|

[~ ]
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O iz the shell correction energy which become less and less important as the excitation energy
increases. ) i5 the damping parameter which determines how rapidly a(E.Z_4) approaches
#l4) F(4) is the asymptotic value of a when there is no shell effects These three parameters
can be obtaned vsmg systematic expressions but (4| can also be fitted to the well-knowa level
scheme and the s-wave level spacing at the nentron separation energy D (5 ).

For E; £E,,, the level density iz described by the CTM as follow :

1
& EY=cemlE-K) 1]

E, and T are two models parameters with the same dimension as an emergy. These parameters
and E,, can be determined uwsmng the contmmty of the level density fumction and s first
derivative.

PrlEy)=p:(Ey)

£L| Jﬁ{

I:iE }.'h JE By
A third equation 15 nesded to solve this problem with three unknown quantities. It can be
obtained by integrating the level deasity i the well-bnown level scheme energies or taking
systematic expressionsof T or £,
2.2, Astrength function model: The generalized lorentzian madel

The strength functions are useful to describe the tramsition probabilities between an excited
nuclens level to snother. The transmizsion coefficient for a amitipolarity 1 of tvpe X is givea by -

T (E,)=2xf,(£,)E""

SwlE, ) is the gamma strength function.

We use the Generalized Lorentzian Model (GLO) as advized by Kopeclo-Uhil[11].

E, L (E,.T) L OTTL(E, =0, )
]

i 1 T— ' !
(£*-2*f +£°r e, 1) E, !

: -&
fE,.T)=8674-1070 T,

E . o, and T, are respectively the eneroy, the cros: section and the width of the giant dipole

F

resonance (GDE) peak They are the GDR parameters. The first term comresponds to an energy

PHYTRA? - The Yecond Inferaarions] Conferencs on Phosics and Tachoolozy of Peactors snd Applications: 812
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dependent Lorentzian model and the second term 13 a correction for the small energy gamma T,
1% an energy-depeadent GDE width correction. T is the suelear temperamee.

The GDE parameters have been only measured for an E1 transition. So. only systematic values
can be nsed for all the other multipolarities.

4. RESULTS : The MFecase

The calculations: have been performed with the puclear reaction code TALYS. This code is
currently developed by NRG and the CEADAM. All the fornmlae presented before are mchuded
m TATYS TALYS has hus own noclear structure library which s inspired from RIPL2.0[12]
The mussing data n RIPT.2.0 (level spm and panity. branching ratia) have been completed. The
IAFA proposes another ouclear structure Library based on the latest messurements performed at
the Budapest facility EGAT and the ENSDF litwary We accounted for this new evaluation by
creatinng a gew Ubrary mdxing the TAEA adopted files and the original TATYS structure files. All
the gamwma spectruonm calculations have been performed with the original TATYS file: and onr
TATYS/EGAF mixed files.

The Fe results are presented as an exaniple and are compared with the actual JETF3.1.1
version. Figure 5 shows the total gamima emission energy after a radiative capture in JEFF3.1.1
and in the TATYS evaluations. Figure 6 represents the discrete ganuna enussion spectrum and
Fignre 7 the continnous. The calculations bave been made with thuty discrete levels above the
ground stare. It corresponds to about uxty discrete gamma ravs.

30

e
— Hrworstical wanes _,--"""-F/'
a5 JEFFE1 1 vobies —
TALYE with EGAF valiies
& T TRLYE et WOUAF vy
a
%Eﬂ;
:
_'_._r""-
5
é _,_.-r’f
E .o-"'".'_'-r..-'--
—
I
1~
E F
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n i 4 & ﬁ 4 I-E‘ I-l '.U ] Eﬂ
Incinerd reuiron erangy |hba]

Figure 5. Integrated gamma emission spectra after a radiative nentron caprure by re
Figure 3 points: out that the gamma production spectrum of JEFF3.1.1 was more than 50 %

wiong with respect to fhe total energy conservation In the PERLIE experimeat.  the *Fe
represents 4% of the nenfron radiative capimre. The JEFF3.1.1 emor on this muclens

PHYTRAD — The Second Intemstions] Confereacs on Phvsics and Technology of Feactors and Applicariens. 12
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approximately generates a 2% bias on the total gamma production m the stainless steel reflector
and consequently a bias on the gamma heating calcuiations. Now. the new gamma spectrum is
matching the expected total zamma energy curve from 1 ke'V to 20 MeV weident neutron energy.

LTS - - - T -

mJEFFA L
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Figure 6. Discrete samma emission spectra after a 2keV radiative neutron capture of “Fe

SN0 - " " TR e
]
it [—mdERFEIA |
3!
it
T
E | |
EE:' .:Irr'-' |
|i ,_r':
4 . ——
it F 5 y—g x D e

L] -1 L]
Enargy of thaamiltad ganima [ke|
Figure 7. Continuens gamma emission specira after a 2keV radiative neutron capture of “'Fe
Figure 6 shows that the discrete spectrum accounts for more discrete levels in the new TALYS-
based evalnation than m JEFF3 1.1 We could account for even more discrete levels.
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The JEFF3.1.1 continuous spectram is very small compared to the new spectrum. o the energy
problem of JEFF2 1.1 s comrected The continmous spectrum shape difference between TALYS
and JEFF3.1.1 is due to the higher eneigy of the latest acconnted gamma with TATYS.

There are few differences between the discrete gamma spectrom with and withowt EGAF: about
10% on the 211 ke'V peak. 26% on the 1.64 MeV and 51% on the 2. 873 MeW The continuons
zamma spectrym with EGAF iz less than 1% different from the other. We can deduce that except
for a few discrete gamma pealks. there is mo significant difference between the two TALYS
generated specira.

Cn Figure 8. we show the discrete gamma spectrum from the EGAT measurement m the TAEA
database This spectinm i obtained after a thermal neutron capture.

a7

= (3 &
- s i

Indermity of the gamma ray

a
il

bbby ‘..| (R Y 1, [ W .
i Ll .il- . L

o @ 3 3 ] & ] 13
Emvargy ol 1ha amiltes gamma e’

Figure 8. Discrete gnmma emission spectrum in the adopred IAEA database for the e

Az zeen ol Figure 1, the total energy of this spectiam i3 equal to the reaction Q-value. It means
that all the available energy is dissipated and consequently that there iz oo needed continuum
patt for this spectrum. EGAFT is enfficient to describe the whaole gamima spectrum for thermal
newtron caphire. 30, we decided that for less than 1 keV neutron radiafive capiure. we wounld pui
‘directly the EGAF measurement in the gamma production evaluations. This method cannot be
processed for all the nuclei becanse EGAF does not systematically dissipate the entire available
energy. Each nnclens must be checked separately:

We obtamed sumalar results for the other studied oucler. Hence. gamma heating should be more
accurately predicted.

5. CONCLUSION AND PERSPECTIVES

The photon production knowledge is becomiing a very important issue. The JEFF3.1.1 library
which iz very efficient for the neutron transport calcolation[13][14]. needs improvements for this

PHYTRA? — The Second Intsrnstions] Conserence on Physics mnd Technology of Reactors and Applicanons. 11
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wew problematic. Thus, we produced new gammma production spectrum for some miclei using the
TALYS code It appeared that the new evaluations are coherent. and account for more known
discrete levels than in JEFF3.1.1.

We used two ouclear structore library accounting o aot for the latest EGAT measurements and
we did not observe significant differences between the spectra obtained with each library. Only a
few discrete peaks are more than 10% percent different The coatinuons spectra are similar by
more than 99%. For less than I ke'V newtron radsative capture, the discrete gamuna spectrum of
the JAEA database could be encugh and be directly put without any change in the evalvaton.

All these new dats will be used to iterpret the PERLE experument They will be useful for all
the gammia KERMA caleculation.
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New evaluation of photon production for JEFF-3

S.Rz‘l.-'ml: . Be'mard_:', A Saptamaring
'CEA. DEN. DER. Cadarache. F-13108 Samt-Paul-Lez Durance, France.

Abstract [n thus work pew gamma producoon evalusions are proposed for JEFF-3 for
cracial ouclel for power reaciors and Fules Horowniz Beactor: FﬁAg.IL'CdudGi We
specifically work oa rwo onclear reactons: the inelastc scanering snd the radistive
caprre - We performed gamma producion multiplicites. angular dismburions spd
emergy specimum for wndident neurron enerzies bemeen 107 'and 20 MeV by simulsting
the whole inranuwclear gamma cascade. For this surulston, the discrete pam of the
muclked bevel schemes came from the RIPLY 0 Library and the latest EGAT messnrements
camed our ar Budapest facilicy. The EGAT measursments are svailable 1o the adopred
IAEA Wibrary The continmun jevel scheme part has been ectimased with & Jevel density
midel: the Gilbert-Cameron model and a sgength fiencton model: the Gensralized
Lotentzian model. Thep, the pamima cascade ha: been smulated neing TAIYS which =
5 muclear resction modeling code.

INTRODUCTION

The Iocal epergy photon depomt mmst be acourately accounted for advamced light-water nuclear
teactor and the mew expernmental hiles Horowitz Reactor [1] (THR). The nuclear data hbrary
JEFF-3.1.1 [7] contains most of the photon production data: However, we found some nucler with
nussing of emvonsous data which need to be completed or modified. In thiz work. we propose new
zammz productron evaluanon for JEFF-3.

Maost of the gamma produection in 3 nuclear reactor comes from neumon iteractions with matter:
imelastic seattenng, fiznion, radiative caprure and all other newtron-mduced -nwclear reactions except
for alastic scatterinz. We focus on the radiative capture (MTI102 in the ENDF format [37) which iz
energetically predominant on the melastic scartering for the ¥ emission 6 cmucial mucled have been
identified for the JHE and power reactor with mizsing or wrong data’ Fe, Ni. Az In, €d and Gd
Eack nzrural 1zotope of these elements has been smudied.

2. PROCESSING OF NEW GAMMA PRODUCTION SPECTRA

2.1, Experimental measurements: the EGAF library

EGAT [4] 15 an enhne bbwary validated by the AIEA. It commns zamma producnon speciradus to a
neutron capture. All these spectra are evaluated with well known dita from the ENSDF [5] library
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and pew measwements partly perfoumed with 3 thermal meutron beaw at Budapest facility. They
only contain diserete gamma produchon peak without accoumtmg for 3 continwen: part. This 12
pomted out by Figure 1 that compares the mmtegrzmed discrete photon exergy using AIEA or ENSDF
data sets to the actual energy emussion (B) for thermal-reutron-radianve capture. For heavy nucle
(A=70) nerther EGAF nor ENSDF diszipate the sotire available zamms enerpy. In other terms. the
contimmiumn part must be taken inte account by simulation.

&

ENSDF
Adopted IAEA
Fﬂ::’
o
g 2
1= i i, [
uﬂ 50 150 . 200 250

100
iA,,._.) Mass Number

Fig. 1. Companson berween the mmgrated discrete gamma enersy from radistive capmurs evalustions
and B,

2.2, A modeling code: TALYS

TALYS [6] 1z 2 nuclear reaction modeling code developed by NEG and the CEATAM . It can model
the gammiz cascade after 2 radisfion capture for moany mcident Deutron energies by 2
Hauser-Feshbach decay with 2 strength finchon and 2 level density model The chosen models are
the Generalized Lorentzian and the Gilbert-Cameron composite model as advized by Kopecky and
TRl [7]. TALYS can account for the first well keown discvete Jevels, which are available i the
FIFL2 .0 [8] databaze. So the resultmg spectra. after 3 TATYS caleulation. contam botk 3 discrete and
3 CORBNUOWS PaIT.

2.3, Processing of new ENDF evaluation for JEFF3.2

The new spectra, which are proposed for JEFF32 are divided in two partt. For meident neutren
energies fewer than 1 kel it means around 5% of the newtron capture m steel, the specira contamns
the EGAF-discrete peak: and 3 contiomeous part calculated by TALYS of needed. Above 1keV, the
spectra ave fully calenlated with TALY'S [9]

3. EFFECT OF THE NEW EVALUATIONS

3.1. Shape of the new spectra

TRIPOLI [10] caleulaton: of a grven thermal mewtron source 1m an mmfinite mediun mve the
follewmng photon production spectra. The enersy mesh contams 94 zroups from 107" 0 20 MeV, The
resilts ave shown in fizure 2 for 4 nucler “Fe, *Fa, '"HE "™HE
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produchon specta are move acowate and zccount for move discrete peaks.
"Hf. 5o high-enerey-primary-gamma peak was present wm JEFF-

3.2, Effect of the new spectra on the local energy deposition

Ihmgmyﬁmﬁm@qmmﬂaﬁgtﬂmmmmm:wmm

‘epergy deposition; A 10cm-sphere, divided i 10 lem-long shell: witk a theimal -Eip!m-ﬂn

“Fe atits center, kas been sumilated using TRIPOLIS 7 with both evaluation: to hizhlight this effact
The results are given on figute 3 for a sphere of Fe with §3.107 stom em™' bare”’ density. This
denziry iz quite simular to that of the stamless steel

"’5 » JEFF3AA HE

i{' 8 Mew avaluation E{I 4

Eﬂ' *Fe capture source 3
g0.2

E-&.z
% 2 i
[

& W Eua

JEPERAA
Miwr evaluation
Fe capiure source
4 & &8 w

Distanra [om)

ﬁ.:.l.uulmggthpmﬂmniﬂmmin-:#m:h’nﬂnnlmlrm:m
The local enerzy deposition Has stomgly mereased m the case of “Fe. The total ensrzy

deposited n the whole sphere 15 150%

greater with the new evaluations. In the paze of “Fa the new

spectrung 15 harder. 2o the mean free path of the emutted photons 13 longer. Thus. enerzy 1= deposited

further with the new evaluahon

Fe or
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3.3, Application on the PERLE experiment interpretation

PERLE [11}is n#ﬂm”ﬁnﬂnhmwm#mism
One of the PERLE purpose it to ectimate fhe local gamma beating in 3 heavy reflector for the 3™
mmhﬂammmﬂiﬂwtﬁhpﬁul 1.32em sguare
prch swrounded by a 22em-thack stamless steel reflector A vansty of TLD: have been mserted
aeross the reflector to meazure the zamma KERMA

Fig. 4. The PERLE core simulated by TRIPOLK.7
‘Previous mterpretznions of the measurements have shown that the calculsted gamma dose mn the

nﬂlﬂw!mw&y -T=6% (167} when performed with the JEFF-3.1.1. library. The
ﬁwwm-nuwhwhiuzwmmmﬁm

evaluations 15 grven on table [
Penetration in Differences with JEFF3.1.1
BT 1 13
838 15
1.1g 1 15
1384 F3
1638 23
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4. CONCLUSION AND PERSPECTIVES

The photon preducnon knowledge 12 becomme 3 very umportant 1:sue The JEFF3.1.1 hbeary which
is very efficient for the neutvon tansport calculation [12] [13]. needs umprovements for this new
problematic. Thus, new gamma producton spectra have been produced nuxmy discrete gamms pezk
available im the latest EGAF measwements and a theoretical calculaton using the modeling code
TALYS 16 néw evalnations are proposed for the next JTEFF-3.2 hbrare:

Theze new evaluation: are enerpetically cohevent They account for more discrete gamuma
peaks. sspecially the high-energy-prunary-gamma ravs, and desenbe them more accuwrately than
befors.

Few texts made with the TEIPOLI code on the won 1sotopes have shown that the mpazt of
the new eviluation on the local energy deposinion 1z not neghgible. On 2 srainless steel spheve, thas
dafference ean locally bn]n,ﬂmﬂull%

An application has been perforined on the PERLE experiment. showing iz improvemesnt of
the new evaluztions on the dose calrulation n a stamless steel reflector.
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