BALESTIC F.

Rapport C.E.A. n® 671
Etude du rayonsement Yy des barres d'uranium en cours de désactivation.

Somzajire.- On rappelle sans démonstration les formules classiques donnant les activités
Y des produits de fission contenus dans une barre d'uranium aprés défournement. La
connai ssance de ces activités permet par la méthode proposée de passer aux intensitdés
d'fonisation en un point extérieur i la barre et d'établir ainsi des diagrammes de
rayoannement y.

Les différents paramdtres introduits dans le calcul sont d'ordre géométrique
(dimensions des barres et coordounées du point considéré) d'ordre énergétique (puissance
4 laquelle la barre a été irradiée) et fonction du temps (durée d'irradiation et de
désactivation). Un exemple numérique fait suite 3 la démonstration des formules géné-
rales. Des mesures de flux y effectuées au puits de désactivation de P2 (pile de Saclay)
fixent le degré d'approximation de la méthode.

En conclusion, on suggére l'utilisation des diagrammes de rayonnement dans
1tétablissement deo projets d'irradiateurs industriels pour les polymérisations radio-
chimiques ou la conservation des produits alimentaires.
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C.E.A. Report No 671
Study of vy radiation from uranium rods during deactivation.

Summary.- The classical formulae giving the vy activities of the fission products con~
tained in a uranium rod after unloading from the pile are reviewed without being proved.
The knowledge of these activities makes it possible, by means of the method proposed
here, to deterczine the intensities of jonisation at a point outside the rod, and thus
to establish vy radiation diagrams.

The different parameters introduced in the calculation are geometric (dimen-
sions of the bars and coordinates of the point considered), energetic (power at which
the bar bas beem irradiated) and temporal (duration of the irradiation and deactiva-
tion). A numerical ezample follows the deronstration of the general formulae. y flux
measurements carried out in the deactivation well of P2 (Saclay pile) define the
accuracy of the method.

1n conclusion, it is suggested that radiation diagrams be used in (plannming
the use of) industrial irradiators for radiochemical polymerisatior or the preservation
of food products.
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INTRGDUCTION

Le développement rapide pris par les études radiochimiques au cours de ces
dernidres années, a provoqué une demande accrue de sources intenses de rayonnement
Y. Dans la plupart des recherches de y-chimie appliquée, on utilise actuellement
des sources linéaires : barres d'uranium aprés leur défournement des réacteurs,
b8tornets de cobalt-60 simples ou assemblés en couronne. De nombreux projets
d'installations de sources permettant des irradiations A 1'échelle industrielle
sont en cours d'étude ; ils ont nécessité d'assez longs calculs donnant un ordre
de crandeur des flux y auxquels on peut raisonnablement s'attendre.

Ctest une méthode relativement simpie pour évaluer le rayonnement y des
sources linéaires qui est prcposé dans cet article.

I1 y a lieu de rappeler tout d'abord les équations désormais classiques
sur les produits de fission.

I ~ ACTIVITES DES PRODUITS DE FISSION

1° Activité de saturation, en curies, d'un isotope radioactif

40
A W.34.40 .R
(1) - = -
3,T7T. 49
ou W : puissance en watts du réacteur

R : rendement de fission de 1'isotope considéré
1 watt = 3,1.1010 fissions/s

. 0
1 curie = 3,7.10l désintégrations/s

2° Activités apreés le défournement des barres d'uranium
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4
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ol @ : temps de marche du réacteur

t : temps de désactivation

Ai ¢ constante radiocactive de 1'isotope i

Ltéquation (2) s'applique pour un isotope pris isolément dans une chatne
de filiation (cas ol la période du précurseur est beaucoup plus courte que celle
du descendant).

Dans le cas contraire, il y a lieu de tenir compte de 1'équilibre de ces
deux isotopes et d*utiliser la formule (3) pour le descendant et (2) pour le

précurseur.

Pour paséer aux activités y en curies, il convient de multiplier chaque

valeur de At par le pourcentage d'émission p des photons d'une méme énergie.

II - METHODE PROPOSEE POUR PASSER DES ACTIVITES y A L*INTENSITE D'IONISATION EN
UN POINT P EXTERIEUR A UNE BARRE D'URANIUM

Le tableau I donne la liste des différents produits de fission émetteurs
de y ﬁ]. La méthode consiste a assimiler la barre d'uranium 3 une source linédaire
n'émettant que des photons Yj d'une méme énergie et d'un seul isotope i.

On estime que pour une barre de faible diamdtre, 1'activité se répartit
linéairement suivant 1'axe et on fait le calcul de 1'intensité d'ionisation en
négligeant provisoirement 1'autoabsorption.

Pour une barre d'uranium de longueur L, de rayon a, le point extérieur P
se trouve défini par les paramdtres (), , ¢, , d (fig. 1). Les formules indi-
quées a titre de rappel donnent, en fonction de la puissance de réacteur, des
temps d'irradiation et de désactivation, l'activité en curies des photons Yj
considérés.

A
i,t,y
Ltactivité de 1'élément dx au point M stécrit : —_ dx .
L
L'intensité d'ionisation en P , en roentgens par unité de temps, due 3 dx est

de la forme :

A. -pr
LE, Y 4
"l t'Yj j L t’
oﬁ p ¢ coefficient d'absorplion linéaire du milieu ambiant
k

Yy! facteur de conversion que l'on calcule & ltaide de formules qui
permettent de passer des activités y en curies aux intensités d'ioni-
sation 3 une distance donnée d'une source ponctuelle. Tableau II [2].






En intégrant le long de 1l‘axe, i1 vient ¢

IS F OAA alad “4 - pr ]
1'%13'—' "3'_'[""“?“ A”‘"[z'r‘* dx
or : d = % cob ¢, x=¢l«t1q, dx&:d.ff‘%
pour : 0 (oN —» 0 L@ <
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il vient :
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(4) Ii,t.rj=“1, "’L’Ll_ d[[° Aq,if, dep

Dans le cas ou le rayonnement traverse différentes épaisseurs dl g d, gee.

de coefficient d'absorption Hy s Mg ees 1'équation précédente s'écrit :

A- A 4, Zud P T
(5) I. = Ak WY " ol T wiq
Lty ¥j __L_L D ¢ dqe| € Aq
[ ]
avec D = dl+d2 ees
q

tud
I; i q d.t[ - iF(de';c!’) intégrale calculée dans les tables de R.M. SIEVERT [3]
°

Si le pied de la perpendiculaire abaissé de P sur AB est a l'extérieur
du segment (fig. 2) l'expression (5) devient :

A: .
(6) I'Ll: Y. = -LTJ _Ltl-ﬂ_i_. .%_ [ :F(Zp.d, q) - fﬁ(f.p.d,qa)]
(A | J

Il convient pour terminer le calcul de modifier la valeur de par

I.

1,t.yj
une foanction dtautoabsorption F(pa) qui varie avec la forme géométrique de la
source, son coefficient d'absorption yu et son rayon a . L'intensité d'ionisation
me surable Ii,t,yj s'écrit :

(7 ! -— . °
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Pour les différents photons Yy énis par les 1 atomes radioactifs, on
recommerce le méme calcul et on fait la somme de leur contribution au point P .

(8)

Remarque .-

Une difficulté se présente quant on veut étudier la contribution des
photons de faible énergie, 0,15 & 0,25 MeV, en grande partie absorbér par la barre
elle-ménme. On a recours i l'apprcximation suivante :

- Fig. 3 =

Pour une source épaisse (fig. 3) dont on veut connattre l'intensité d'ioni=
sation en un point de son grand axe suffisamment éloigné, tout se passe comme si
seule la face terminale d'épaisseur égale au libre parcours moyen des y mous émettait

des photons.

Dans le cas d'une barre d'uranium, on admet que seul um cylindre creux
d'épaisseur A A1 mm , émet des Yy de 0,2 MeV non autoabsorbés et on applique 2
nouveau la formule 5) des sources linéaires.

111 - EXEMPLE DE CALCUL DE L'INTENSITE D'IONISATION EN UN POINT P DU PLAN EQUATEUR
DE LA BARRE D'URANIUM

Cas d'une barre de P2 (pile de Saclay)

Temps d'irradiation 0 : 393 jours

Temps de désactivation : 90 jours

Puissance 3 laquelle une barre a été irradiée : 4 200 W

Ionisation due au girconium-95

L'activité est donnée par 1'équation (2)

-\ .o _ .t
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w.5,4.40".R
A = )
o 3T. 40
) 4 -d
A’ ~ 41200 .3,4.40 . 6 .10 = 240 auiy
3,7.40%
* . 0 S ot
- ™45 -7
Z~5k

Pour un photon Yj d'énergie 0,73 MeV avec un pourcentage d*émission
p = 98 pour cent, ltactivité y en curies s'écrit :

Ay PYREE { TP
2t

En un point P(D, 9, » _qz) du plan équateur, l'intensité d*ionisation

est donnée par la formule :

Resza b 1 |
_ 4 zs, by [§ 3 ud ¥ d, ] F(una

ou kY représenie le nombre de roentgens par heure dfis aux photons de 0,73 MeV

d'une source de 1 curie 3 1 centimdtre, si on veut exprimer l'intensité en roent-

gens par heure.

k. = 4 230 roentgens/h

L = 215 cm, D = 10 cm

(f‘ = "f 85 °C pour un point du plan équatemr
Zpd =~ 0 pour 1lair
F(Zpd, @)= F(Zpd, Q) = 4,48
F(re) = 0,323 pour une barre d'uwraniuwm de diamétre P : 26 mm
Finalemeat on trouwve :

I3 = 107 roemtgens/h
Zr, 3 mois, 0,73 MeV, 10 cm



Ion;lagiqg due au niobiggr95

L'activité donnée par 1'équation (3) s'écrit :

A . . P N ] .
9% 95, o N ot
A BN LT S - Zr a3, ]
A _ A "N‘ ”z‘ 4-¢ e ,’N‘ _ i-€ e Z4
15 - e 3 - M o5,
NGt o1, .~ Moy | Nryy, Z4
_ 9,633.339 — 6693393 0,693.90
UL R B osmyy . of e =
Ay =20 [TI ol e - = .
- 0,693] 9,633 0,69
e SRR 5 i
A A~y 133 curies
b, t
Corme le niobium-95 émet un photon de 0,76 MeV par désintégration, il
vient :

A = A = 133 curies
Skb, t,y "Sup, t

La suite du calcul est 1a méme que pour le zirconium-95 et finalement
on trouve :

Ios - = 183 roentgens/h
Nb, 3 wois, 0,76 MeV, 10 cm

IV - APPLICATION DE LA METHODE

Pour avoir l'intensité d'ionisation en un point donné, il suffit de reprem-
dre les calculs de l'exemple précédent, les appliquant aux différents isotopes
responsables de 1'ionisation A ume période de désactivation considérée. A 1'aide
des équations (2) et (3), 11 est facile de déterminer le choix de tels isotopes
dont la liste compldte figure dams le tableau I.

Le calcul étant fait pour ua poimt quelconque, oa peut étudier les iodoses
du rayomnement ou la répartition deo l'intemsité suivamt un axe om um plam parti-
culier.

Cotte méthode a servi i établir des diagrammes de rayoamement y (fig. 4)
pour les barres de P2 A des temps variables apréds leur défourmement.

Si 1%en cemnait "1'8ge" de la bDarre ot la puissance i laquelle elle a été
irradiée, i1 suffit de se rapporter am diagramme cerrespeadant pour avoir 1l'ordre
de grandeur de sea iomisatiea ea ur point déterminé.

A cot effet des mosures offectuées au puits de désactivation de P2, ont
perais de vérifier la validité de la néthede. Dams ce puits, les barres d'uraniam
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et les tubes 3 irradiations sont disposés suivant un motif géométrique (fig. 5)
et 1'on a calculé 1'intensité d'ionisation au centre d'un tube, en tenant compte
seulement de 1'apport des barres les plus proches. Pour le trou F7 on a considéré:

Pour une valeur théorique de 1 560 roentgens par heure, on a mesuré 1 680
roentgens/h par le S0,Fe (G = 15,45 X 0,11) et 1 800 roentgens/h au stylo dosimdtre

"Bendix". -

I1 conviendrait d*ajouter au chiffre théorique 1'apport du bremsstrahlung
et du rayonnement diffusé sur les barres et les parois du puits, qui sont prati-
quement impossibles i évaluer.

Ces résultats mettent en lumiére la bonne approximation des forrules
théoriques. Elles pourraient rendre service dans des calculs d'irradiateurs indus-
triels utilisant des barres irradiées a plus haut flux, pour la conservation des

produits alimentaires et les polymérisations radiochimiques.

L'auteur tient A présenter ses remerciements i Mme RHEINICH du Laboratoire
de Chimie Physique de la Faculté de Paris et a M. FITOUSSI du Service de Contrdle
des Radiations et de Génie radioactif du Conmissariat 2 1'Energie atomique, pour
l%aide qu'ils ont bien voulu lui apporter lors de la rédaction de cet article.

Manuscrit recu le 25 avril 1957
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- TABLEAU I -

LISTE DES EMETTEURS y PRESENTS DANS LES BARRES D'URANIUM
APRES LEUR DEFOURNEMENT

] ] ] [] t ‘ ) ]
Masse de fission | Pourcentage de désin-
: stomique : Noysu : Périods : (noysu/fission) : tégration (c—q/nayn): !Iﬂ! :
g % . N : N 3
; 9 , & : %7h 0,050 . g.ﬁ . hz <
3 s 3 H 3 ’ 3 0y ]
s 3 3 3 : 3 3
93 Y 10h 040600 1,00 0,70
- R S F I 050600 X 0,98 ;. O}
: s 3 : : 90,02 3 0,24
;% , m 1 35y : 0,0600 X 1,00 0,76 s
g o 60 8 0,0620 1,00 : o5 !
3 : g s ’ s
3 ] ] 74 = 3 ] 1,00 3 0,67
® ! w 6T h 0,0620 0,13 0,13
g s |
$ s : 1’00 g t
s 103 g . ) . g ) ’ s 0y 14 s
: s N 42 J : 0.0370 : 0,“ s 0'49 N
: 3 2 3 3 1,00 3 0,04 ]
: 106 . Bh . s . 0,0052 . 0,02 2,90
: 3 3 : 3 0,01 : 1,25 :
: : : : s g'::” : 0,5 :
: . . N 0,51
A B T T T 0,00094 : 0,16 ' o2 !
: 13 . I . 8 : 0,0044 ; 0,15 ; 0,64 ;
3 H ] e H 0,79 H 0,36
. X : X : 0,06 : 0,28 :
X M T 85 : 0,0240 X g.;; : o.gz :
$ : 0
A : I~ A
: 3 S : 2,4h ! 0,0360 : 0,50 X 0,60 :
3 3 H 3 ) g'osg'l s 1,40 Y
: 11 : 240 0,0460 : 0,01 : f:fg 3
3 H H ] g 0,05 0,85 .
. . : 0,9 ! 0 s
: ™ L 1 ! eeen’ 0,056 : 0,095 : boge '
: X : : 0,0400 : 1
: B, ¥ ! 133w} 0,056 : 0,30 : o'gg :
S T - L 0,056 : 1,00 o3 !
R SIS Bl oot : 032 . 06
e 140 3 la ] .h j s 0,%1 e o.w - 0'5‘ s
3 3 s 40 : 0,061 : 0,04 ; 2,55 3
: : 1 : $ 0,9 : 1,66 °
: 3 : : : 0,41 : 0,82 :
: : : : : g:g : 0,49 :
H H ] : . 0,34
. W o ! oy 0,570 : 0,66 ! 015 °
2, : T : 0,01 : 0,32 !
. 43 Ce : 0,0540 $ : s
: : . : X 1,00 0
W Lo Y5mt 0,053 1 0,02 : 2:2 :
3 : : : . gog : 2,20 :
: 3 3 3 : » 1,10
3 3 H A : . 0,40 : 0,2 :
: W, M g NI : 0,026 . 0:07 ! O:ﬂ 3
: 153 : Sa 3 2 : o'“ 3 0'“ $
: : : 412 0,0015 . 1,00 . 0,11 !
: : 1,00 0,07 s
156 Bn ' 1543 3 0,0001 : : 3 Y 2
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= TABLEAU II -

IONISATION EN ROENTGEN PAR HEURE A 1 METRE D'UNE SOURCE y
EN FONCTION DES ENERGIES DES PHOTONS EMIS

00 de 40 e0 05 00 2O 9 2O 80 09 00 80 e W0

g g

Photons de 5 & 60 KeV P 1a57,5.E =148 f E est en KeV
3 g
3 g

Photons de 0,060 & 1 MeV s I =0,58.E $ E est en MeV
s g
: :

Protons de 1 & 2 MeV ¢t I =0,19+0,37TE t E est en MeV
: g
: g

Photons de 2 &4 5 MeV .: I1=0,45+0,24E $ E est en MeV

8 S0 00 60 00 00 00 B0 S0 02 S0 00 00 0 &
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