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REVUE DE PHYSIQUE APPLIQUEE

Supplément au « Journal de Physique »

EMPILEMENT « BOREAL» POUR LE CONTROLE DE LA TENEUR
EN BORE D’ECHANTILLONS D’ALLIAGE BORE-ALUMINIUM

J.-C. CARRE et C. LETOUR
Département des Etudes de Piles, Centre d’Etudes Nucléaires de Fontenay-aux-Roses
(Regu le 19 novembre 1970)

Résumé. — Boreal est un empilement de graphite contenant une source de neutrons et des
compteurs BF 3, destiné a contrdler la teneur en bore ou en matériaux capturants d’alliage Al-B.

Les mesures sont effectuées sur des plaquettes de 50 x 50 mm2 par comparaison a une référence
pour contrdler ’homogénéité et par rapport a des étalons pour déterminer la valeur absolue. Pour
des plaques contenant 400 x 10-6 partie de bore, la précision est de 2 %.

Abstract. — Boreal is a small graphite array containing a neutron source. It is intended for
checking the boron or absorber content of small slabs, for instance aluminium-boron alloy slabs.

The slabs, 50 x 50 mm?2, are compared to appropriate reference samples when checking the
homogeneity and to standard samples for the determination of the absolute value. For slabs contain-
ing 400 x 10-6 part of boron, the precision is about 2 per cent.

I. Introduction. — Les éléments combustibles a
plaques des réacteurs de recherche du type « piscine »
contiennent du poison consommable, en général du
bore, dont il est nécessaire de connaitre les teneurs.
Cette détermination peut s’effectuer soit par analyse
chimique, soit par la méthode d’oscillation [1], mais
celles-ci sont en général longues et coliteuses.

Pour contrdler ’homogénéité et mesurer par rapport
a des étalons la teneur en bore ou en matériaux captu-
rants d’échantillons prélevés sur des plaques d’alliage
Al-Bore, on a développé une méthode neutronique et
réalisé un petit empilement « Boreal » dont le fonction-
nement est automatique. On exposera ici, le principe
utilisé et on donnera une description de I’ensemble de
mesure ainsi que quelques résultats permettant d’éva-
luer ses performances.

II. Principe. — Lorsqu’on place un matériau absor-
bant dans un flux de neutrons thermique stationnaire
créé par exemple par une source dans un bloc de gra-
phite, on crée une perturbation de la densité neutro-
nique qu’on peut facilement détecter avec un compteur.

Ce principe, déja appliqué dans I’empilement
Mireille [2] [3], pour la mesure de la pureté nucléaire
du graphite, a été étendu au contrdle de ’homogénéité
de la teneur en bore d’échantillons se présentant sous
forme de plaquettes d’alliage ou de mélange alumi-
nium-bore.

Sur la figure 1, on donne un schéma simplifié de
Pensemble Boreal. Dans un bloc de graphite, on pro-
duit un flux de neutrons thermique a laide d’une
source Américium-Béryllium placée dans un boitier de
plexiglas pour thermaliser les neutrons. Un compteur
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FI1G. 1. — Schéma de principe du bloc de graphite (vue de
dessus).

a BF; permet de mesurer les variations de flux pro-
voquées par l’interposition de I’échantillon a contréler
entre la source et le compteur.

La variation du taux de comptage AN, provoquée
par lintroduction d’un échantillon de surface de
capture S, et de diffusion S est donnée par :

AN = kl Sc + kz Sd (1)

dans laquelle k, et k, sont des constantes, lorsque les
variations sont faibles.
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Pour des échantillons présentant la méme diffusion,
a une petite augmentation de AS, correspond une dimi-
nution du taux de comptage de :

AN =k, AS, . V)

Cette variation est lin€aire pour de petites variations
de capture de I’absorbeur placé dans le bloc de gra-
phite.

Sur le méme principe, il est aussi possible d’évaluer
la quantité de bore contenu dans I’alliage par compa-
raison a des étalons de captures connues.

III. Description. — L’ensemble Boreal se compose :

— d’un bloc de graphite qui comprend la source de
neutrons et le compteur BF;,

— d’un porte-échantillon qui regoit les échantillons
a mesurer,

— de Iélectronique de comptage associée au détec-
teur,

— d’un systtme de permutation automatique
d’échantillons.

1) BLoc DE GRAPHITE. — Le bloc de graphite est
constitué de briques de graphite de qualité nucléaire,
ses dimensions extérieures sont de :

550 x 550 x 1010 mm?3

(cf. Fig. 1), il posséde :

— un trou de 80 mm de diamétre dans lequel vient
se loger le porte-source,

— une fente dans laquelle peut coulisser un porte-
échantillon en graphite,

— trois trous borgnes espacés de 10 cm dans lesquels
on peut introduire un compteur 3 BF 5, detype 14 NE 31,
de 25 mm de diamétre. Les deux autres trous inutilisés
sont bouchés par un cylindre de graphite.

Le bloc de graphite est entouré de cadmium et recou-
vert d’une tble de protection mécanique. Il est supporté
par un assemblage de poutres qui lui sert de bati.

La source d’Américium-Béryllium de 1,5 curie pro-
duisant 3,6 x 10% n/s, est placée A l'intéricur d’un
cylindre de « plexiglas » servant de ralentisseur.

2) PORTE-ECHANTILLON. — Le porte-échantillon
se présente sous la forme d’un tiroir en graphite
dans lequel on place les plaquettes a4 contrdler de
50 x 50 x 4,75 mm?3. On mesure la variation de taux
de comptage de I’échantillon par rapport, soit & un
témoin d’aluminium, soit & une plaquette d’alliage de
référence : le porte-échantillon posséde 2 emplace-
ments A et B (cf. Fig. 1) qui permettent d’effectuer les
deux mesures sans &tre obligé de changer de plaquettes
au cours de ces deux séries de comptage. Il peut étre
déplacé par un systéme de commande, soit manuelle-
ment, soit automatiquement, des butées permettant de
retrouver les mémes positions d’échantillons par rap-
port a la source et au compteur.

Pour des échantillons de géométrie différente, on
peut réaliser un autre type de cavité dans le tiroir, mais

celui-ci conserve ses dimensions extérieures, longueur
et symétrie, pour éviter les effets dus aux extrémités et &4
la distance entre la source et I’échantillon.

3) ELECTRONIQUE ASSOCIEE. — L’électronique asso-
ciée est classique. Elle se compose : d’'un compteur
a BF; avec son alimentation, qui est suivi d’un pré-
amplificateur relié par un cible coaxial & un ensemble
de comptage (amplificateur, discriminateur, échelle)
dont les résultats sont enregistrés sur une machine
imprimante. Une base de temps et deux tiroirs de pro-
grammation régissent le cycle de mesures, et servent
aussi a commander le systéme de permutation automa-
tique.

L’opérateur peut choisir sur ces tiroirs les durées de
comptages T et du temps d’arrét ¢, entre deux mesures
pendant lequel le contenu de I’échelle est imprimé sur
bande et la permutation automatique d’échantillons
éventuellement effectuée.

Ces différents éléments sont placés dans un chéssis-
table sur lequel est posée I'imprimante.

4) SYSTEME DE PERMUTATION AUTOMATIQUE. — Ce
systtme comprend un vérin pneumatique dont le
piston est solidaire du porte-échantillon ; il est com-
mandé par une électro-vanne qui est excitée par des
impulsions appropriées.

A la fin d’'un comptage, sur A par exemple, d’'un
cycle de durée T affichée sur I'un des tiroirs de pro-
grammation, une impulsion est envoyée sur un circuit
électronique qui agit sur une électrovanne provoquant
le déplacement du porte-échantillon par I'intermédiaire
d’un vérin pneumatique. Ce changement est effectué
en quelques secondes, temps inférieur a celui d’arrét ¢,
affiché sur le deuxiéme tiroir de programmation. Un
deuxiéme cycle de mesure peut commencer sur le
deuxiéme échantillon B et ainsi de suite.

11 est possible, en agissant sur un commutateur, de
faire varier les temps T et ¢,, de fagon a les adapter A la
nature des échantillons et & la précision demandée ;
T est en général pris égal 2 1 000 set £, 2 5 s.

IV. Etude expérimentale. — Une étude expérimen-
tale a été entreprise pour déterminer les principales
caractéristiques de I’empilement Boreal.

On a examiné l'influence sur le taux de comptage de
la position de la source et de la plaquette, et de la diffu-
sion des échantillons. On a aussi mesuré le coefficient
reliant la variation AN i la capture apparente et le fac-
teur caractérisant le spectre de neutrons ol est effectuée
la mesure, ce dernier terme permettant éventuellement
de corriger les résultats dans le cas d’un échantillon
présentant des résonances.

1) INFLUENCE DE LA POSITION DE LA SOURCE. — On a
mesuré la variation de taux de comptage AN pour un
échantillon absorbant de 50 x 50 mm? en fonction de
la position verticale Z de la source. Pour cette mesure,
on utilise une plaquette de cadmium trés absorbante
pour en augmenter ’effet. On constate qu’un déplace-
ment de 10 mm autour de la position habituelle Z = 0
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F1G. 2. — Courbe AN, = f (capture du cuivre).

de la source, se traduit par une variation de taux de
comptage inférieur a 1 9.

2) INFLUENCE DE LA POSITION DES ECHANTILLONS. —
On a imposé des déplacements x de quelques centi-
métres au porte-échantillon contenant une plaquette
absorbante de 50 x 50 mm?2. Expérimentalement,
on a observé qu’une variation de position de 1 mm se
manifeste par un 6 AN/N inférieur 4 0,2 9. Pour n’in-
troduire qu’une incertitude négligeable, on doit assurer
une reproductibilité de position de 1’échantillon dans
le support mobile et de celui-ci dans ’empilement,
meilleure que le millimétre.

3) ETALONNAGE EN CAPTURE. — On sait que :

AN =k, S, + k, S, 3)

avec S, et S; surfaces de capture et de diffusion de
I’échantillon.

Lorsqu’on utilise des échantillons de méme nature
la diffusion est identique pour chacun d’eux et la diffé-
rence de taux de comptage est directement proportion-
nelle a AS..

Lorsqu’on effectue des mesures absolues les échan-
tillons peuvent étre de natures différentes, on a utilisé
dans notre cas le cuivre comme étalon, la valeur des
coefficients est alors :

k, = 89 + 3 ¢/s mm?
k, =254 0,2c/smm?.

La relation (3) n’est exacte que pour de faibles
absorptions, pour des échantillons plus capturants il se
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produit une autoabsorption et la relation n’est plus
linéaire, on mesure donc une surface de capture appa-
rente :

AS. = F.AS, . @)

F : coefficient d’autoabsorption.

Ce coefficient peut étre soit calculé, soit mesuré si on
posséde unesérie d’étalons de teneurs absolues parfaite-
ment connues.

Remarque. — Dans certains cas, le matériau a
mesurer posséde des résonances de capture (or, fer,
cuivre), la capture réelle mesurée o, comprend alors la
capture thermique o, et la capture résonnante o,. Il est
commode de rapporter les valeurs a la capture ther-
mique par une correction supplémentaire, qui fait
intervenir I'intégrale de résonance du matériau 7 et la
composante épithermique du spectre r :

Foy=0,—0,=0,— \/%F,I (r=2004). (5

On a représenté sur la figure 2 la courbe d’étalonnage
donnant AN, en fonction de la surface de capture ther-
mique réelle pour le cuivre et les différentes corrections
de résonance, d’autoprotection F,, d’autoabsorption F
et de diffusion qui rendent la courbe linéaire.

Il est nécessaire d’effectuer un nouvel étalonnage si
P’on change la forme et les dimensions des échantillons
a controler. Celui qui est donné ici est relatif a des
plaques de 50 x 50 mm?.

V. Exemples de contrdle. — Sur I’ensemble Boreal
deux types de contrdle peuvent étre effectués, I'un
concerne la détermination de la teneur en bore, I’autre
la vérification de ’homogénéité d’une fabrication. Ces
opérations peuvent se ramener & un seul type de
mesure : variation du taux de comptage de I’échantillon
par rapport, soit au témoin d’aluminium, soit a la
plaquette de référence.

Avec le systéme de permutation automatique, on
charge dans le porte-échantillon deux plaquettes X et Y.
Pendant des temps T on mesure le taux de comptage
avec Y devant la source, puis avec X et ainsi de suite.
L’échantillon Y sera pour la mesure de la teneur en
bore le témoin T, et pour le contrdle d’homogénéité
la référence R.

L’entrelacement des relevés élémentaires permet au
besoin de corriger 'influence d’une éventuelle dérive de
comptage et ainsi de contrdler la stabilité de ’ensemble.

1) MESURE DE LA TENEUR EN BORE. — Pour effectuer
cette détermination, on mesure successivement les
taux de comptage de la plaquette témoin sans bore T,
et de I’échantillon X, La différence AN, entre ces deux
résultats est due a la capture apparente du bore contenu
dans ’alliage.

Cette valeur AN, permet de déterminer la quantité
de bore my, contenu dans I’échantillon, a I’aide de la
courbe d’étalonnage représentée sur la figure 3, don-
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nant les AN, en c/s en fonction de mg, en mg de bore
enrichi a 90 % de '°B. L’étalonnage est effectué avec le
cuivre dont on exprime la capture en mg de bore équi-
valent.

Connaissant my,, il est aisé de calculer la teneur en
bore de I’échantillon de masse M, g d’alliage soit :

m
T=_Bx

.= ©

X

A titre d’exemple, examinons le cas d’un échantillon
pour lequel on a trouvé un AN, = 212 ¢/s. Sur la
courbe de la figure 3, on détermine un my, = 14,2 mg.
L’échantillon ayant une masse de 31,3 g, on a :

_ 142
31,3 x 10°

= 454 x 10~ ° partie de bore .

X

On signalera qu’une différence de masse de 1 g ’AG3
entre I’échantillon et le témoin se traduit par une diffé-
rence de taux de comptage de 0,54 c/s ; pour la pla-
quette de I’exemple, on aurait ainsi une différence de
0,3 %.

Pour que la différence de masse entre 7, et X intro-
duise un effet négligeable elle doit étre inférieure a 1 g,
sinon, il faut effectuer une correction.

2) CONTROLE DE L’HOMOGENEITE. — La différence
AN, de taux de comptage entre I’échantillon X et la
référence R sera portée sur la courbe d’étalonnage a
partir du point correspondant & R, en tenant compte du
signe de AN,. On obtiendra ainsi la différence de masse
de bore Amyg, par rapport a R.

Si on a un grand nombre de plaquettes & mesurer, on
pourra établir un abaque donnant directement AMp,
en fonction de AN,.

Si les masses M, de I’alliage de ’échantillon X et My
de la référence R sont égales, on obtient aisément la
différence de teneur :

@)

Si les masses M, et My présentent une différence, il
faut appliquer une correction a AT,.

On a trouvé pour une plaquette que ’on a comparée
a P’échantillon de I’exemple précédent : AN, = 20 c/s
qui correspond 4 un Amg, de 1,7 mg de B soit
AT, = 54 x 1076 partie de bore. On obtient ainsi une
teneur T, de 400 x 10~ ° partie de bore.

VI. Précision. — La précision désirée sur 1’évalua-
tion de la teneur en bore ou sur le contrdle de ’homo-
généité détermine le temps de mesure et le mode opéra-
toire & adopter.

Cette précision dépend :

— de la statistique du taux de comptage, qui est
fonction du temps de mesure,

— de la reproductibilité des mesures, qui dépend de

la stabilité de la chaine de détection et du positionne-
ment des échantillons,
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F1G. 3. — Mesure de la teneur en bore. Courbe d’étalonnage AN = f(mg). Echantillon de 50 X 50 X 5 mmaz2.

— des différentes corrections (géométrie, différence
de masse avec le témoin d’aluminium, ou la référence,
diffusion).

1) StaBILITE. — Une série de mesures avec un échan-
tillon X et un témoin T, effectuée sur une période d’une
vingtaine de jours, a montré que 1’écart quadratique
calculé sur les AN, résultat de la différence des mesures
entre X et T,, chacune d’une durée de 1000 s, était
identique & celui obtenu par une statistique directe sur
les taux de comptage. Cette concordance montre la
bonne stabilité de ’ensemble.

2) PRECISION SUR UNE MESURE. — La mesure de la
teneur en bore, ou le controle de ’homogénéité, consis-
tent & effectuer une différence entre le taux de comptage
obtenu avec un témoin d’aluminium ou un échantillon
de référence et celui obtenu avec I’échantillon a
mesurer.

Pour un temps de 1000 s, pour chacune des pla-
quettes, on obtient :

o0 =+4600c ouramené a 1 seconde : 4,6 c/s .

Cet écart quadratique moyen relatif 4 un temps de
mesure de 1000 s peut s’exprimer en mg de bore.
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Par exemple, pour un échantillon contenant 14 mg
de bore, la courbe d’étalonnage de la figure 3 montre
qu’une erreur de + 4,6 c/s autour de 212 ¢/s se traduit
par une incertitude de + 0,35 mg de bore. La masse
d’alliage étant de 31 g, on observe, pour ces conditions
de mesures, un écart quadratique moyen de :

-2
¢ = 35 x 1077 = 11 x 107 partie de bore .

31 x 10°
Pour un temps de 2 000 s on aurait :

o = 8 x 107 partie de bore .

3) PRECISION SUR LE CONTROLE DE L’HOMOGENEITE. —
La précision sur le contrdle d’homogénéité d’une série
de plaquettes, c’est-a-dire sur la mesure de la différence
de teneur en bore par rapport a une référence R, a pra-
tiquement, comme valeur limite, I’écart quadratique
moyen o¢. Pour une mesure de 2 000 s, elle est égale ou
inférieure 4 8 x 107 partie de bore.

4) PRECISION SUR LA MESURE DE LA TENEUR EN BORE.
— Les erreurs entachant la mesure de la teneur en bore
sont :

— Perreur statistique qui peut étre évaluée comme
précédemment, pour un temps de mesure de 2 000 s,
3 + 8 x 107 ¢ partie de bore.

— Derreur systématique provenant de I’'imprécision
sur I’étalonnage en capture.

Les erreurs provenant des corrections de masse
d’aluminium et de variations de position peuvent &tre
négligées.

L’imprécision sur I’étalonnage est due, dans le cas de
I’emploi de plaquettes de cuivre :
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— a la correction de diffusion et de résonance
0,5 %) 5

— a l’erreur entachant le o, (0,5 %) ;

— 2 la statistique des points de mesure servant a
tracer la courbe d’étalonnage (de 0,5 a 2 %), qui peut
étre améliorée en augmentant le temps de mesure.

L’avantage d’utiliser le cuivre comme étalon est dii
a la possibilité de définir avec précision la surface de
capture. Bien que par rapport au bore des corrections
de diffusion et de résonance soient nécessaires, on peut
atteindre sur I’étalonnage + 1 %.

Dans ces conditions, la précision sur la teneur en
bore des échantillons est suivant les cas de 2 4 3 % soit
de 8 4 12 x 107° pour un échantillon en contenant
400 x 107°.

Sur les exemples cités précédemment, cette méthode a
donné sur deux échantillons respectivement 454 et
400 x 1075 & comparer aux valeurs obtenues par ana-
lyses chimiques de 446 et 398 x 1076,

Ainsi la précision de mesure est de 10™> partie de
bore enrichi 2 90 9, pour un temps de mesure de
2000 s. Elle est comparable a celle des analyses chi-
miques.

VII. Conclusion. — Cette méthode utilisant un
appareillage simple permet de mesurer la teneur en bore
de plaques d’alliage Al-Bore avec une précisionde 3 9,
c’est-a-dire voisine de celle obtenue par analyse chi-
mique, mais beaucoup plus rapide et moins cofiteuse.

11 est possible d’envisager de mesurer avec le méme
ensemble la teneur en matériaux capturants d’échan-
tillons de diverses natures, en effectuant un étalonnage
approprié.
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