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RESUME

Le contrdle industriel des caractéristiques physico-chimiques d’un hydro-
carbure nécessite généralement des prélévements d’échantillons et des analyses
de laboratoire incompatibles avec le développement de Pautomatisation et de
Poptimisaticn des unités de production.

On a examiné dans cette €tude, la possibilité de tirer parti des rayonnements
nucléaires pénétrants pour mesurer, en continu sur une canalisation, la densité
et la composition chimique. d’hydrocarbures. La solution retenue consiste 3
associer, 4 une mesure d’absorption de rayonnement gamma, une mesure de
thermalisation de neutrons issus d’une source sceliée d’Arnericium-241-Beryllium.

La réalisation d’un appareillage expérimental a été précédée d'une étude

Les résultats obtenus dans cette étude préliminaire concernent la répartition du
flux thermique au voisinage d’une source de neutrons. Ils peuvent étre généralisée
et étendus & nombre de milieux hydrogénés.

La précision des mesures de densité et de composition chimique (rapport C/H)
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INTRODUCTION *

Si la mécanisation et la télécommande sont depuis longtemps généralisées dans I’industrie
chimique, le probléme du contréle de la fabrication n’a pas été jusqu’ici complétement résolu.
En effet, dans un certain nombre d’industries, méme dans ’industrie pétroliére, le controle des
produits élaborés s’effectue encore généralement par prélévements d’échantillons et examens de
laboratoire dont les temps de réponse proscrivent le développement de 1’automatisation et
I’optimisation des unités de production.

Les techniques de mesures basées sur 1’emploi des radioéléments ont déja apporté une
solution a quelques problémes d’automatisation de contrdle: mesures de teneur en soufre,
mesures de densité (Réf. 1, 2). Mais bien souvent le fonctionnement des appareils basés sur la
diffusion et I’absorption de rayonnements béta ou gamma est perturbé par des phénomenes
parasites telle 1’influence de la composition chimique du milieu.

En ce qui concerne les hydrocarbures, tout signal, quelle qu’en soit sa nature, sera affecté,
a la fois par la densité volumique en hydrogéne et par la densité volumique en carbone. L’ob-
tention d’une caractéristique physicochimique d’un hydrocarbure nécessite, par conséquent, au
moins deux informations globales indépendantes dont la résolution seule pourra conduire au
résultat recherché.

Dans le cas du rayonnement électromagnétique, la seule région, proche de 18 KeV,
ou les coefficients d’absorption massique du carbone uc¢ et de I’hydrogéne ugx ont des valeurs
identiques ne pouvait constituer un domaine de mesure satisfaisant, en raison de la faible péné-
tration du rayonnement. Aux énergies supérieures, le rapport Ke/Ha devenant rapidement cons-
tant, on ne pouvait. espérer obtenir deux informations indépendantes méme en se calant a des
énergies trés différentes comme par exemple celles du cobalt 60 et du césium 137.

Bon nombre d’expérimentateurs (RéEf. 3, 4, 5), ont pensé a I’utilisation des neutrons
pour obtenir une seconde information. Le comportement du rayonnement neutronique constitué
de particules neutres de masse voisine de celle du noyau d’hydrogéne est trés sensible a la présence
de cet élément. Les neutrons, émis avec une énergie de plusieurs MeV, se ralentissent préféren-
tiellement sur les noyaux d’hydrogéne par chocs mécaniques. Lorsque 1’énergie cinétique atteint
le niveau de I’énergie d’agitation thermique des molécules, les neutrons sont trés facilement
absorbés par les noyaux d’hydrogéne.

Trois procédés semblent devoir s’appliquer aux mesures neutroniques:

a) L’absorption exponentielle d’un faisceau collimaté de neutrons pré-ralentis. Cette solution
a été présentée par W.E. Mott et D.F. Rhodes (Réf. 6). Mais elle conduit 4 ’utilisation
de cagaux de mesure trés fins, de 0,5 cm d’épaisseur, trop rapidement colmatés.

b) L’atténuation exponentielle par ralentissement et diffusion d’un faisceau collimaté de
neutrons rapides. De trop grandes difficultés de collimation semblent devoir faire rejeter
cette méthode.

¢) Le ralentissement et la diffusion dans un échantillon de grand volume (quelques dizaines
de décimétres cubes) afin d’éliminer les effets de parois, de neutrons rapides émis par une
source isotopique. Ce procédé offre en outre l’avantage de supprimer les dangers de
colmatage des cellules de mesure dans les applications industrielles.

C’est le choix de ce dernier procédé qui nous a amenés A étudier les lois de la diffusion
et de I’absorption des neutrons dans différents milieux hydrogénés. Pour des raisons inhérentes

* Manuscrit regu le 20 juin 1967.




aux difficultés de détection des neutrons rapides, nos investigations se sont bornées a I’emploi
des neutrons thermiques. D’autre part, la complexité des lois de ralentissement et de diffusion
des neutrons thermiques conduisent, suivant ’exemple d’autres chercheurs (Réf. 4, 5, 3), a
rechercher empiriquement une relation simple entre U’intensit¢ du flux de neutrons détecté et
les concentrations volumiques en hydrogéne et en carbone.

A priori, la relation recherchée peut dépendre des configurations relatives de la source
et du détecteur. Aussi, les essais comportent-ils une cartographie compléte du flux dans différents
milieux. Pour maitriser plus rigoureusement les variations du paramétre choisi, on a utilisé des
détecteurs et une source quasi ponctuels. Cette solution permet a la fois d’entreprendre une
étude théorique du dispositif choisi et de passer aisément du montage expérimental & un appa-
reillage industriel.

L’interprétation des cartes de flux a d’abord porté sur la recherche d’une loi linéaire
reliant les résultats de comptage, pour une distance donnée, aux teneurs en hydrogéne, carbone
et méme oxygeéne pour certains milieux. Pour une distance privilégiée, une relation quasi linéaire
a pu étre mise en évidence. Mais la dispersion des résultats expérimentaux dépasse trop largement
les erreurs de mesure pour que cette relation ait un sens physique. Des essais de regroupement
par familles chimiques n’ayant pas apporté une explication satisfaisante a la dispersion évoquée,
I’interprétation doit étre recherchée dans les mécanismes de ralentissement, diffusion et absorption
des neutrons. En fait, aucune formule analytique générale ne relie simplement flux et compo-
sition du milieu. Il est donc nécessaire de calculer pour chaque milicu la répartition du flux.
On peut évaluer a partir de ces valeurs, ’évolution de Uintensité du flux thermique en fonction
de la teneur en hydrogéne de milicux dont la teneur en carbone demeurerait constante. Il est
alors possible de représenter graphiquement 1’évolution des taux de comptage lorsqu’un seul
paramétre varie. Cette méthode permet de rendre compte de la dispersion des points expéri-
mentaux lorsque les teneurs en carbone et en hydrogéne varient simultanément. Naturellement,
seuls les milieux ne comportant que deux paramétres, hydrogéne et carbone, sont susceptibles
d’une représentation simple dans un plan. La mise au point d’un systéme d’abaques i double
entrée permettant d’introduire les résultats des mesures gamma et neutroniques, donne une
solution graphique du probléme a deux paramétres. Cette solution théorique explique de fagon
satisfaisante les résultats expérimentaux_et les seules dispersions constatées ne proviennent plus
que des erreurs statistiques de mesure. La précision des mesures de teneurs en hydrogene et en
carbone, dans les meilleures conditions de stabilité de comptage, avoisine alors le pour mille.

La mise au point des essais et des calculs ayant permis d’aboutir a ces conclusions, repré-
sentent une longue étude dont seuls les principes généraux sont présentés ici. Les compléments
d’information figurant dans 1’étude compléte, pourront étre fournies par le Bureau Eurisotop
d’Euratom.

1 — ETUDE COMPARATIVE DE DIFFERENTS TYPES DE DETECFEURS
DE NEUTRONS THERMIQUES

Afin de réaliser des cartes de flux, on s’est proposé d’expérimenter différents types de
détecteurs présentant un volume utile suffisamment faible pour fournir des informations quasi-
ponctuelles. Trois modes de détection ont été retenus et ont fait 1’objet d’une étude approfondie:

— détection par activation au moyen de disques d’indium de diamétre 2,5 cm et d’épaisseur

de I’ordre du dixieme de mm.

— détection par compteur gazeux & BF3 de 1 cm de diamétre et de 3 cm de longueur utile.
—- détection par scintillateur plastique dopé au bore de 8 mm de diamétre et de 2 mm
d’épaisseur.




Dans chacun des cas on s’est efforcé de limiter la perturbation du flux en choisissant
des supports de détecteurs de faibles dimensions et péu absorbants (film polyéthyléne dans le
premier cas, tube extra mince en acier inox dans les autres cas).

Les mesures obtenues ont été comparées entre elles du point de vue de la sensibilité, de
la précision et de la facilité¢ de mise en cuvre.

On a montré que la mesure ponctuelle recherchée pouvait étre pratiquement réalisée au
moyen d’un petit compteur & BF3 qui présente, sur les autres types de détecteurs, les avantages
d’une meilleure sensibilité et d’une mise en ceuvre aisée.

En outre, contrairement aux autres modes de détection, la sensibilité aux neutrons épi-
thermiques du détecteur & BF3 reste, en définitive, négligeable, ce qui permet d’escompter des
mesures plus spécifiques.

Ces mesures préliminaires ont été effectuées dans une cuve en polychlorure de vinyle
de 400 mm de diameétre et de 420 mm de haut. Cette cuve était remplie d’eau permutée.

1.1 — Sources de neutrons

Les sources utilisées, Am241-Be, d’une activité nominale de 100 mCi et de 300 mCi, pro-
viennent du Centre d’Amersham ou leurs flux neutroniques ont été évalués respectivement a
2,75.105 et 8,2.10% neutrons par seconde dans 4 7.

L’allure du spectre est comparable a celle d’un spectre de source de Po-Be avec un ma-
ximum d’intensité entre 3 et 5 Mev. L’énergie maximale du spectre se situe vers 11,5 Mev. Le
spectre d’émission neutronique des sources Am-Be a été étudié par N. Thompson et M.E.
Anderson (Réf. 7, 8). Les énergies des gamma ¢émis sont, dans 1’ordre d’abondance décroissante:
60, 17 et 13 Kev, les doses de rayonnement résultantes demeurent assez faibles (Réf. 9).

Livrées scellées dans deux cylindres concentriques en acier soudé de 0,8 mm d’épaisseur,
ces sources ont un encombrement de 17,4 mm hors tout, pour le diametre, et 19,4 mm pour
la hauteur. Chaque source est logée a I’extrémité d’un tube d’acier d’un diametre intérieur de
19 mm, d’épaisseur 5/10 mm et de longueur 800 mm; elle repose sur le fond soudé par I’inter-
médiaire d’une cale de plexiglass de 1 mm d’épaisseur. Une barre de plexiglass de 18 mm de
diamétre et de 800 mm de long, assure par clavetage le blocage de 1’ensemble (voir planche 1.4.3).

Cette disposition a été adoptée pour atténuer la perturbation du flux au voisinage du
support. En effet, la barre de plexiglass (méthacrylate de méthyle - CsHgO2) a une composition
chimique trés proche de celle des liguides organiques devant étre contenus dans la cuve de mesure.

1.2 — Mesures par activation

Parmi les éléments couramment utilisés en dosimétrie par activation, ’indium se carac-
térise par une section efficace aux neutrons lents trés élevée et une période suffisamment courte
permettant de limiter a une journée le cycle de mesures: activation, comptage, désactivation.
Un autre avantage de I’indium, matériau extrémement ductile, réside dans la simplicité relative
de son fagonnage.

La section efficace de 1’indium présente, en fonction de ’énergie, un pic de résonance
caractéristique a 1,44 eV et ’activité totale de I'indium résulte de la juxtaposition des réponses
thermique et résonnante. La méthode du filtre de cadmium, élément qui absorbe les neutrons
d’énergie inférieure a 0,4 eV permet de distinguer 1’activité due aux neutrons épithermiques et,
par différence avec la réponse globale, d’établir la valeur de la réponse thermique. Ces différentes
grandeurs figurent dans ’expression du « Rapport Cadmium ».
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_ Réponse de 1'indium
" Réponse de I'indium gainé de cadmium

Réponse thermique + Réponse résonnante
Réponse résonnante

R

Les caractéristiques géométriques de 1’échantillon activé agissent a la fois sur I’activation
(formation d’une dépression de flux) et sur le comptage béta lors de la mesure de I’activité. Un
examen exhaustif des corrections intervenant dans les mesures, figure dans les travaux de C.W.
Tittle (Réf. 10) ou les ouvrages de Friedlander et Kennedy (Réf. 9) et de Sharpe et Taylor
(Réf. 11).

Cette méthode de mesure est trés éloignée d’une application industrielle en raison des
difficultés de manipulation. Elle n’a servi qu’a une préétude destinée a vérifier, puisqu’il est
théoriquement possible de travailler avec des échantillons aussi petits que possible, si les carto-
graphies effectuées avec des petits compteurs au trifluorure de bore traduisent bien la réalité
physique (planche 1.5.3).

1.3 — Détection par scintillateur au bore

La détection des neutrons repose sur la réaction nucléaire:
1°B(n,a)” Li

Les alpha excitent I’agent fluorescent (ZnS) incorporé au borax enrichi en bore 10.
L’émission lumineuse est recueillie sur la face sensible d’un photomultiplicateur qui amplifie
le signal électronique issu de la photocathode.

Afin de perturber le moins possible le flux neutronique au voisinage du point de mesure,
les dimensions du scintillateur utilisé ont été réduites: diamétre 8 mm, épaisseur 2 mm. De plus,
le couplage du scintillateur & la photocathode est assuré par un guide de lumiére en « plexiglass »
d’un diamétre de 8 mm et d’une longueur de 102 cm recouvert latéralement d’une feuille réflé-
chissante d’aluminium. Ce dispositif permet de placer le photomultiplicateur hors du liquide
étudié.

Le guide de lumiere ne semble pas détecter des neutrons rapides par protons de recul,
mais il engendre un bruit de fond en parachevant la thermalisation d’un certain nombre de
neutrons déja ralentis dans le milieu.

Ce procédé n’apporte pas une plus grande précision dans le tracé des cartes de flux et
en raison de la grande instabilité du gain des photomultiplicateurs; en outre, son emploi ne consti-
tue pas une simplification technologique.

1.4 — Détection par tubes compteurs a trifluorure de bore enrichi
1.4.1. Ensemble de détection

La détection des neutrons thermiques par les compteurs gazeux 4 BF3 repose sur la
réaction nucléaire 19B (n, o)7Li. L’énergie cinétique totale des produits de cette réaction (particule
alpha et noyau de lithium) atteint 2,8 MeV. Ces particules libérent sur leur trajectoire des électrons
et des ions positifs. Si la tension anode-cathode est suffisamment élevée (régime proportionnel),
des électrons considérablement accélérés, ionisent a leur tour d’autres molécules gazeuses suivant
un processus en avalanche entrainant une multiplication des charges collectées aux électrodes.
A I’anode, on recueille aux bornes d’une résistance de charge de 0,5 4 4 MQ des impulsions de
tension de I’ordre d’une dizaine de mV.
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Les électrons résultant des interactions du rayonnement gamma étant notablement moins
ionisants que les alpha provenant des réactions nucléaires, les impulsions correspondantes seront
d’amplitude plus faible que les précédentes. Il est donc possible de fixer, aprés amplification, le
seuil du discriminateur 4 une valeur telle que seules les impulsions dues aux neutrons soient
comptées.

La tension d’alimentation des tubes est comprise, selon les modéles, entre 1400 et 2200 V.

Les faibles impulsions recueillies nécessitent une préamplification dés la sortie du tube.
A T’aval de ce préamplificateur de gain 10 (BPF 1), I’amplitude de ces impulsions est, selon le
type de compteur utilisé, comprise entre 20 mV et 140 mV.

Le discriminateur (TU 2) admettant des impulsions de 2 & 100 V, il est nécessaire d’insérer
dans cette chaine un amplificateur (TAP 10000) dont le taux d’amplification puisse étre compris
entre 500 et 2000

1.4.2. Performances des compteurs a BF3 utilisés dans les mesures de flux

Comme on 1’a souligné en (1.4.1), au-dessus d’une certaine valeur de la tension seuil (V),
pour une haute tension donnée (THT), les impulsions comptées (N) ne proviennent que des
neutrons détectés. La tension moyenne de ces impulsions étant trés supérieure a celle des impul-
sions parasites, le taux de comptage cesse pratiquement de diminuer tant que la tension du pic
« neutrons » n’est pas atteinte.

Cette derniére valeur peut étre éventuellement précisée en tragant la courbe dérivée

dN X
W = f(V)

COURBE DE DISCRIMINATION

dN

d

\Y

bruit de fond 4+ gamma pic neutrons

COURBE DERIVEE

Le point de fonctionnement optimal d’un détecteur & BF3 ne peut étre obtenu qu’en
tragant un réseau complet de courbes de discrimination N = f(¥) pour différentes hautes
tensions d’alimentation (THT).

On remarque sur ce réseau (planche 1.4.2) un domaine (N, V) ol les variations de tension

3

ont une faible importance. En effet, les courbes de comptage a4 seuil constant présentent une

11



portion rectiligne a pente faible qui caractérise la sensibilité du compteur aux fluctuations de THT.

Compte tenu de la difficulté d’obtenir des hautes tensions stabilisées, on aura avantage
a se fixer le seuil pour lequel la pente est la plus faible et une valeur moyenne de haute tension
telle que le point de fonctionnement soit situé au milieu de cette portion rectiligne de la
courbe.

Les compteurs au trifluorure de bore utilisés sont de fabrication LCT. Compte tenu de
la nécessité de procéder a des mesures « ponctuelles », seuls pouvaient étre retenus des compteurs
du type NE 3/1 (dimensions utiles: longueur 3 cm, diamétre 1 cm). Deux séries de détecteurs
de ce type ont été expérimentés:

0,1 NE 3/1
0,2 NE 3/1

Les nombres 0,1, 0,2 indiquent la sensibilité des compteurs de chaque série sous un flux
de 1 nfem2. La série 0,1 présentant sur la série 0,2 ’avantage d’une meilleure stabilité, c’est la
série 0,1 qui a été¢ adoptée pour les mesures.

Les courbes de discrimination permettent de situer la tension optimale de seuil entre
10 et 14 V (se reporter a 1’exemple de la planche 1.4.2). Les courbes obtenues en fixant cette fois
la tension seuil a I'intérieur du domaine précédemment défini et en faisant varier la tension
d’alimentation (courbes de comptage a seuil constant) présentent des « paliers » caracté-
ristiques.

Les performances de différents compteurs appartenant a la série 0,1 NE 3/1 se sont
révélées extrémement proches, et le point de fonctionnement recherché est le méme pour tous
les exemplaires examinés, a savoir:

tension seuil 12V

THT 1600 V

La variation du taux de comptage reste linéaire entre 1500 et 1700 V, la variation du taux
de comptage (« pente ») étant de I’ordre de 4 2 5 9 pour 100 volts. Cette valeur est notablement

Ry

supérieure a celle indiquée par le constructeur (2 3 3 %).

1.4.3. Montage

Le détecteur, de longueur hors tout 75 mm et de diameétre 10 mm, est logé a I’extrémité
d’un tube d’acier inox de diamétre 12 X 14 mm et de longueur 800 mm.

Le tube porte-source et le tube porte-détecteur sont plaqués contre des rainures de guidage
fraisées, la premiére dans une potence fixe, la seconde dans une potence solidaire d’un chariot
mobile coulissant le long du chassis commun.

Le guidage rigoureux du chariot mobile est assuré dans le sens longitudinal par deux
cavaliers de centrage reposant sur !'une des barres du support, ’appui sur la seconde barre
conservant deux degrés de liberté.

La distance source-détecteur est lue directement sur une réglette fixée sur le chissis (planche
1.4.3).

Compte tenu de I’encombrement du préamplificateur BPFI, il a été nécessaire de le
relier au détecteur par un cible coaxial d’une longueur totale de 100 cm.

Le tiroir préamplificateur est du type TAP 10000.

Le tiroir discriminateur du type TU 2.

L’échelle de comptage est munie d’un chronométre électrique, les mesures s’effectuant
avec « prétemps ».

L’alimentation haute tension stabilisée est du type APN.
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1.4.4. Mesures

Si N est le nombre d’impulsions recueillies pendant la durée d’un comptage, ’erreur
statistique moyenne (écart moyen) est égal a4 A/ N

AN _ N

N N

L’augmentation de N permet par conséquent d’augmenter la précision de la mesure.
On peut y parvenir soit en augmentant 1’activité de la source, soit en prolongeant la durée des
comptages.

Une fréquence de comptage supérieure a 300 c/s risque d’introduire des pertes de comptages
élevées, supérieures a 1 9, et incompatibles avec une mesure précise. (Réf. 12).

Comme d’autre part la durée de comptage en mesures de routine ne saurait excéder
500 secondes, la valeur maximale du comptage peut étre fixée & 150000 coups

ATN = (150 000)"'/* = 2,5.107°

Ces mesures ont été effectuées source et détecteur complétement immergés, leur distance
horizontale étant de 20 mm:.

La variation du taux de comptage en fonction du décalage vertical passe par un maximum.
Le tracé de la courbe dérivée met en évidence I’allure parabolique de cette variation et permet
de situer avec précision la cote du détecteur pour laquelle le taux de comptage est maximal.
Les indications fournies par le constructeur ont permis de constater que le maximum
du taux de comptage était effectivement obtenu lorsque le plan médian du détecteur (partie
utile) est confondu avec le plan médian de la source (planche 1.4.3). La parfaite symétrie de la
courbe dérivée montre que la perturbation du flux neutronique par la partie supérieure du tube
porte-détecteur et le cible coaxial d’alimentation qu’elle contient est absolument négligeable.

1.4.5. Résultats

La dispersion des résultats n’est pas supérieure aux fluctuations statistiques de comptage,
or les comptages réalisés dépassant 104 impulsions, la dispersion est bien inférieure & 4 2 %,
méme dans les cas les plus défavorables (distances source-détecteur importantes).

Pour la détection des neutrons épithermiques (BFs gainé de cadmiumy), on s’est satisfait
d’une plus faible précision (4 5 %) pour éviter des durées de comptages trop grandes.

A partir des courbes de flux de la planche 1.4.5.1, on a successivement examiné la variation
de r et de R en fonction de la distance source-détecteur.

réponse résonnante 1

~ réponse thermique = R —1

Contrairement aux résultats des mesures par activation, la variation de r (BF3) n’est pas
linéaire. Par contre, R (BF3s) augmente linéairement avec la distance source-détecteur dans le
domaine 0 — 10 cm (voir planche 1.4.5.2).

1.5 — Conclusions

Le bilan des résultats donnés par les trois méthodes de détection utilisées: analyse par
activation, compteurs & scintillation, compteur & BFs3, peut &tre établi en les comparant selon
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les critéres:
— réponse spectrale en énergie,
— sensibilité des détecteurs,
— reproductibilité des mesures,
— allure des cartes de flux.

1.5.1.  Réponse spectrale en énergie

Il est & priori important que le détecteur utilisé soit surtout sensible aux neutrons ther-
miques puisque ce sont les plus nombreux. La présence d’une forte section efficace de détection
par résonance 4 une énergie supérieure, épithermique, ne simplifierait d’ailleurs pas P’inter-
prétation car il est vraisemblable que la répartition énergétique des neutrons aux basses énergies,
varie notablement avec la nature du milieu.

On compare habituellement les réponses des détecteurs en définissant le rapport

réponse résonnante
réponse thermique

rappelons que ce terme se relie au « Rapport Cadmium » R défini plus haut (1.2) par la relation
1

= 1.4.5.

r= R (1.4.5)
Le rapport r relatif a4 chaque détecteur peut étre calculé a partir des sections efficaces
d’absorption du bore, de I’indium, etc... entrant dans la composition du détecteur, en sup-
posant que la section efficace de diffusion est constante dans le domaine épithermique ou ont
lieu les résonances. La méthode de calcul et son support mathématique, intégrale de résonance,
sont rappelées dans les ouvrages spécialisés (Réf. 13, 21). Dans le cas présent, le calcul donne

pour un détecteur résonnant (indium) et un détecteur thermique (bore).
r indium 14,7

rbore 0,5 ~ 30

En fait, les valeurs expérimentales (planche 1.5.1) sont assez €éloignées du rapport théorique
et on obtient seulement:
indium rindium :
SR 10312 et = <546
r BF, r scintill.

L’excés de sensibilité apparente aux neutrons épithermiques du scintillateur sur le BF3
(facteur 2) d’une part, et du BF3 sur I’indium (facteur 2,5) d’autre part, peut &tre attribué 2 la
thermalisation, au sein méme du détecteur, de neutrons rapides ayant franchi ’écran de cadmium
(voir schéma ci-dessous).

Thermalisation d’un
neutron rapide dans
le détecteur.

|

Cd

h\\\\‘x‘\\\\\\il
DN NONONNNNNY
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1.5.2. Sensibilité des détecteurs

Pour les trois types de détecteurs étudiés, on a porté dans le tableau ci-dessous les réponses
totales dans I’eau pour une distance source détecteur de 2 cm:

\ 1
Nature du détecteur - ‘ ’.Nombfe ’ Durée de ‘ Activité de

| d’impulsions \ comptage | la source

\ |

| f B S

Indium 4.104 | 600 s. ‘ 100 mCi
BF3 | 1.10° ; 500 s. * 100 mCi
Scintillateur ﬂ 5.104 ( 500 s. 300 mCi

Ainsi, si on attribue arbitrairement au BFs la sensibilité 1, celle de I’indium est approxi-
mativement égale a 1/3 et celle du scintillateur a 1/6.

Reproductibilité des mesures

Pour les trois types de détecteurs étudiés, on a exprimé [’écart maximal a la valeur moyenne
du flux total relevé pour des distances source-détecteur faibles (taux de comptage élevés). Cet
écart est exprimé en fonction de o écart quadratique moyen.

BF, 20
Indium 200
Scintiliateur 710

L’étude détaillée de la reproductibilité des mesures obtenues par BF3 est reportée dans la
troisiéme partie.

1.5.3.  Allure des cartes de flux

Les courbes de flux obtenues par les trois types de détecteurs étudiés (réponses totales
du BF; et du scintillateur, réponse thermique de I’indium) ne différent pas notablement pour
des distances source-détecteur supérieures a 6 cm.

(Les courbes correspondantes de la planche 1.5.3 sont normalisées pour la distance
source-détecteur: 9 cm).

Remarque

La comparaison entre la réponse thermique de 1’indium et les réponses globales du BF3
et du scintillateur se justifie car les réponses épithermiques de ces deux derniers types de détec-
teurs sont presque négligeables (voir 1.5.1).

Pour les faibles distances, la réponse thermique de ’indium se distingue trés nettement
des réponses du BF3 et du scintillateur, 1’écart maximal se produit a proximité immédiate de la
source ou sa valeur est de ’ordre de 12 %.

On ne peut attribuer ce phénomeéne a des facteurs géométriques (effet de parallaxe ou
perturbation du flux neutronique résultant de I’encombrement relatif du BFs, par exemple)
puisque les réponses du BFs et du scintillateur, pratiquement ponctuel, sont identiques.

Cette distinction établie, on constate qu’il est relativement aisé de passer d’un mode de
détection a un autre et que la mesure ponctuelle recherchée peut &tre pratiquement réalisée au
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moyen d’un petit compteur & BF3 qui présente, sur les autres types de détecteurs, les avantages
d’une meilleure sensibilité, d’une meilleure stabilité et d’une mise en ceuvre aisée. En outre,
contrairement aux autres modes de détection, la sensibilité aux neutrons épithermiques du
détecteur a BF3 reste en définitive négligeable.

Ces considérations jointes aux considérations technologiques déja signalées lors de I’étude
détaillée des méthodes de mesures (1.4.2) et (1.4.5), permettent d’opter définitivement pour la
détection par compteur BFs.

1.5.4. Bibliographie

Un certain nombre de publications font état de mesures analogues dans I’eau. La plupart
de ces mesures ont été effectudes par activation de ’indium.

Pour faciliter la comparaison entre ces divers résultats et les valeurs obtenues dans la
premiére partie de notre étude (1.2), on a considéré ’atténuation du flux entre deux points
d’abscisse différente et appelé « taux d’aplatissement » le quotient des flux correspondants.

Quelques valeurs de ce « taux d’aplatissement » ont été collationnées sur le tableau
ci-dessous et exprimées en pourcentage des taux correspondants relevés sur les cartes de flux
effectuées avec In et In + Cd.

Taux d’aplatissement exprimé ‘ “
Intervalle en %, du taux obtenu dans les conditions ‘
de mesure définies en 1.2. ‘ Réf. Remarques
(cm) . . - |
flux thermique ‘ flux épitherm. “ ‘
| ) ‘
| i |
618 128 ‘ 91 o»
5-15 * | 118 ‘ 14 ‘
4-12 92 i 76 ! 23 ‘ Géométrie
‘ ‘ ~ 3rn
i

La dispersion de ces valeurs est importante et, en I’absence d’indications sur les conditions
expérimentales, il est difficile d’en justifier la cause. En ce qui concerne nos mesures, I’excellente
concordance des résultats obtenus par trois procédés différents, garantit leur validité.

2 — INFLUENCE DE LA TEMPERATURE SUR LA DETECTION DES NEUTRONS
THERMIQUES PAR COMPTEURS PROPORTIONNELS AU BF3

On s’est proposé d’examiner I'influence de la température sur la détection des neutrons.

Il était nécessaire de distinguer dans cette étude I’influence de la température sur le détec-
teur proprement dit, de I’influence de la température sur 1’énergie des neutrons, donc sur leur
interaction avec le détecteur.

Cette distinction s’avére indispensable si on souhaite étendre ’application de ces résultats
a tous les types de mesure neutroniques industriels. En effet, on peut concevoir des montages
ol le dispositif de détection soit accolé a une canalisation ou une chambre de mesure,

Dans certaines circonstances, la température de la canalisation peut &tre 4 peu prés
constante, c’est le cas des canalisations de gaz liquéfiés. Par contre, I’appareil de détection
extérieur peut étre soumis a des variations de température.
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Dans d’autres cas, c’est celui du montage étudié dans notre contrat et décrit dans la
premiére partie, la sonde est immergée dans le fluide a étudier et subit ses variations de tempé-
rature.

Compte tenu de la multiplicité des phénomenes mis en jeu, influence de la température
sur le détecteur ne pouvait étre étudiée qu’empiriquement au moyen d’un dispositif assez complexe.

Les résultats obtenus a la suite de plusieurs cycles thermiques dans la gamme — 70°C +
90°C font apparaitre un faible hystérésis du détecteur. La variation du taux de comptage en
fonction de la température est pratiquement linéaire.

Elle correspond a une diminution de 1’ordre de 5.10-% par degré centigrade sur toute la
gamme de température.

On a tenté d’évaluer par le calcul I'influence de la température sur les divers parameétres
intervenant dans le processus de détection, sans parvenir a établir de corrélation entre les résultats
expérimentaux et les modeles examinés.

L’influence de la température des neutrons sur le taux de comptage d’un détecteur fonc-
tionnant & température constante est plus simplement évaluée a partir des tables classiques de
variation de section efficace en fonction de 1’énergie de la particule.

La faible importance de cette dérive permet d’envisager une correction automatique
simultanée au moyen d’un dispositif peu coiiteux asservi & un couple thermoélectrique. Un tel
résultat justifie I’emploi des détecteurs 4 BF;3 et devrait en faciliter, a ’avenir, 1’utilisation.

2.1 — Etude de Pinfluence des variations de température du détecteur sur Je taux de comptage
2.1.1.  Appareillage

a) Montage expérimental

1l importe de dissocier 1’incidence des variations de température sur le milieu thermalisant
de celle de ces mémes variations sur le détecteur, donc d’isoler thermiquement ces deux éléments.
Par ailleurs, le coefficient de dilatation linéaire de la paraffine, choisie comme milieu therma-
lisant, est suffisamment élevé pour justifier des précautions particuliéres de montage.

Le milieu thermalisant et le détecteur ont été désolidarisés au moyen d’une gaine isolante
garnie de polyéthyléne expansé dont 1’incidence sur la diffusion des neutrons peut étre considérée
comme négligeable.

On a veillé a se préserver d’éventuels phénomeénes de condensation en isolant de fagon
rigoureusement étanche cette enceinte de 1’air ambiant (planche 2.1.1).

Dans un montage perfectionné, cette enceinte a été remplacée par un vase Dewar en
quartz non argenté de section efficace négligeable pour les neutrons thermiques.

b) Régulation de température et contrdle

La mise en température du détecteur était assurée par un doigt de gant en cuivre électro-
lytique. Ce doigt de gant était manchonné dans un rond de méme métal plongeant dans un vase
Dewar alimenté a niveau constant en azote liquide. La température minimale atteinte au moyen
de ce dispositif a été de — 80 °C.

La température du détecteur était en outre régulée au moyen d’une résistance chauffante
disposée a mi-hauteur du mandrin. Les températures maximales expérimentées ont été limitées
par la technologie des détecteurs & une centaine de degrés conformément aux spécifications des
constructeurs.

La température était enregistrée a partir des indications de thermocouples. L’un d’entre
eux, dont on a retenu les indications, était logé entre le détecteur et la paroi intérieure du doigt
de gant.
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¢) Principe de la mesure

Le flux de neutrons thermalisés & température ambiante n’est pratiquement pas affecté
par les variations de température du manchon de cuivre entourant le détecteur, en effet la pro-
portion de neutrons rapides thermalisés ou de neutrons thermiques refroidis reste faible, compte
tenu de la faible section efficace de diffusion du cuivre et de la faible épaisseur de matériau tra-
versée.

La réponse du détecteur en fonction de la température, a été établie a partir de comptages
de longue durée en s’assurant, par enregistrement continu, de la constance de celle-ci.

2.1.2.  Résultats

On a fait varier la température entre — 70 °C et -+ 90 °C (température maximale supportée
par les BF3) — spécifications du constructeur — Cette gamme de températures couvre celle des
températures courantes dans 1’industrie tout en restant supérieure a la température de liqué-
faction du trifiuorure de bore.

a) Cyclage thermique d’un détecteur a BFs

On a pu faire subir sans dommage au détecteur un certain nombre de cyclages thermiques
entre les deux températures extrémes définies ci-dessus. On a jalonné I’un d’entre eux de comp-
tages. Chaque palier de température a pu &tre stabilisé par régulation manuelle, a mieux de 2 de-
grés prés grice a I’enregistrement en continu de la température. Dans tous les cas ol une faible
dérive de température se manifestait, on a pu en tenir compte en moyennant celle-ci.

Compte tenu de la durée des opérations de stabilisation et de comptage, les variations
de température représentées sur la planche 2.1.2.1, n’ont jamais été extrémement rapides. Ii
n’en résulte pas moins une sorte d’hystérésis qui peut atteindre dans les cas les plus défavorables
une amplitude de 2 %4 du signal.

Quoi qu’il en soit, la variation du taux de comptage est monotone, le taux de comptage
variant en sens inverse de la température.

b) Influence de la température sur les courbes caractéristiques d’un
détecteur

On a tracé (planche 2.1.2.2) les courbes caractéristiques d’un détecteur 3 BF3 pour trois
températures différentes:
- 70°C
+ 22,5°C
+ 51°C

Ces mesures ont nécessité une stabilisation rigoureuse de la température pendant plusiears
heures de comptage.
Les résultats obtenus en confirmant les précédents, montrent que la longueur du palier
varie peu avec la température:
environ 100V a + 51°C
120Va — 70°C

On peut aussi constater que 1’abaissement de la température s’accompagne d’un trés
léger déplacement de ces paliers vers des tensions d’alimentation inférieures

2000V — 2100V a + 51°C
1960V — 2080V a — 70°C
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2.1.3.  Essai d’interprétation

Les caractéristiques des compteurs affectées par la température sont essentiellement:
— La section efficace de capture du bore
— La pression du gaz de remplissage
— La géométrie.

a) Influence de la section efficace de capture du bore

Les sections efficaces de capture ne varient qu’avec ’énergie des neutrons lorsque 1’énergie
d’agitation thermique des noyaux cibles de bore est constante. Mais elles dépendent ici a la fois
de I’énergie d’agitation thermique des molécules de BF3 et du spectre énergétique des neutrons.
Le spectre énergétique des neutrons est pratiquement constant dans ces essais. Par contre, ’énergie
d’agitation thermique du gaz BF3 diminue avec la température. A priori, I’énergie relative d’un
neutron par rapport 4 un noyau de bore est augmentée par 1’agitation des atomes de bore.
En conséquence, le taux de comptage devrait s’accroitre lorsque I’agitation thermique des molé-
cules de BF3 diminue puisque la section efficace de la réaction de capture croit vers les faibles
énergies (voir planche 2.2). Malheureusement, les calculs relatifs & ces variations de section
efficaces sont trés complexes et il est difficile d’estimer la variation de taux de comptage résultant
de ce phénomene. (RéEf. 13, 14).

b) Influence de la pression du gaz de remplissage

Son influence se manifeste sur le facteur de multiplication de 1’avalanche électronique.
Un électron libéré par ionisation sur la trajectoire des fragments du noyau de bore 10, produit
par chocs n électrons dits « primaires ». Chacun de ces n électrons crée en moyenne k électrons
secondaires (k < 1), par des réactions secondaires sur des atomes (Réf. 15). Les kn électrons
secondaires vont étre accélérés a leur tour, et engendrer chacun n électrons primaires et k réactions
secondaires. Cette premiére génération d’électrons secondaires ameénera kn? électrons sur le fil.
Chaque génération d’électrons secondaires amenant des électrons 4 la cathode, le nombre total
d’électrons créés par la paire d’ions initiale est:

A= n+kn®>+ .. kn"*!
soit pour nk << 1, ce qui est le cas dans un compteur proportionnel.

hn

A= 1"

Il est difficile d’exprimer analytiquement 4 en fonction de la pression et de la température,
d’autant plus que # dépend du champ électrique et k de la nature du gaz de remplissage. Cepen-
dant, une augmentation du libre-parcours moyen A entre deux chocs doit accroitre 1’énergie
cinétique gagnée par cet électron au cours de ce trajet. C’est-a-dire avoir le méme effet qu’un
accroissement du champ, donc augmenter n et par conséquent 4. Or, un accroissement de 2
peut étre la conséquence d’une diminution de 1’agitation thermique des molécules de gaz BFs3,
c’est-a-dire d’une diminution de la température. Normalement 4 devrait s’accroitre lorsque la
température du gaz baisse. C’est bien ce qu’ont constaté certains auteurs comme Mac Cutchen
qui a mesuré le gradient thermique du coefficient d’amplification 4 d’un compteur rempli d’Argon
et de CO; et a montré, qu’a pression constante, le taux de variation de A4 était de 1,4 % par
degré (Réf. 16).

D’autres auteurs Lokwood, Woods et Bennet d’une part, et Goodwin et Tona de 1’autre
(Réf. 17, 18), ont étudié directement le comportement thermique de compteurs BFs entre 10°C
et 60°C. Ils ont constaté une nette diminution du taux de comptage lorsque la température
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s’éleve, diminution d’ailleurs variable d’un compteur & I’autre, et en ont déduit que la variation
de température agit directement en modifiant la composition du gaz présent dans le compteur.

Le triflorure de bore provoque la formation d’un peu de tétrafluorure de silicium en
réagissant sur le verre. Une couche monomoléculaire se formerait sur la paroi (Réf. 19). Pour
chaque température un équilibre existerait entre la quantité de gaz fixée et celle mélée au BF3
gazeux. Le triflorure de silicium est électronégatif, sa présence diminue le coefficient de multi-
plication A. Tout accroissement de température augmente la proportion de triflorure de silicium
dans le BFs, d’ou diminution du facteur A.

Ces interprétations difficilement chiffrables, conduisent bien toutes au méme résultat:
une diminution de température augmente le nombre d’électrons collectés, donc la hauteur des
impulsions, c’est-a-dire, dans une certaine mesure, le nombre d’impulsions détectées.

En fait, méme une connaissance exacte de la variation du nombre d’électrons collectés
en fonction de la température ne serait pas reliable directement & la variation de taux de comptage
puisque celle-ci dépend de la forme du spectre et de la position du seuil électronique.

¢) Influence de la géométrie

Comme le précise Blanc (Réf. 15), outre les différentes incidences d’origine dimension-
nelles sur:
— DPintensité du champ électrique,
— la capacité du systéme anode-cathode,
— le volume de collection,

il faut considérer la variation du coefficient d’amplification attribuable a la dilatation thermique
de I’anode. Ce phénoméne agit sur le coefficient d’amplification A4 selon la formule de Rose et
Korff (Réf. 20) dont la différentiation permet d’écrire:
d4 1
Pour une valeur maximale de A équivalente & 10% et pour une valeur du coeflicient a de
dilatation linéaire du fil d’anode de 4.10-6/°C, on a par degré centigrade:

dA s
— =210

Ce phénomeéne est & rapprocher de ceux exposés dans le paragraphe précédent, bien qu’il
agisse en sens inverse.

2.2 — Influence de la température du milieu a étudier sur le taux de comptage

Cette influence résulte de deux facteurs: la variation de section efficace du bore en fonction
de la vitesse des neutrons:-et-la variation du nombre de neutrons thermiques présents par cm3
de milieu thermalisant.

L’influence du premier paramétre peut s’évaluer simplement. En effet, définissons succes-
sivement :
— ¢(E) = n(E).v(E) le flux ayant 1’énergie E;
— n(E) dE le nombre de neutrons d’énergie E présents par volume unitaire de milieu
thermalisant

Emax
— N = [ n(E)JE le nombre total de neutrons thermiques présents par volume unitaire

o

de milieu thermalisant;
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— X (E) la section efficace macroscopique du bore 10 dans le compteur;
— Ve volume du compteur.

Le nombre de captures dans le détecteur est donné par la relation:
Emax
C=V f ¢&(E). X (E)YdE

Sachant (voir figure 2.2) que la section efficace de capture est du type

2 (E)v(E
Il vient:
Emax 1
C = V.Za(Eo).v(Eo)J n(E)'U(E)'TE)dE

C=V.5(E). oE,).N

Dans la mesure ou le nombre N est constant, le taux de comptage est invariant lors des
changements de température.

C’est I’influence de la température sur ce deuxiéme parameétre qu’il faut examiner.

Normalement les variations de N seraient dues seulement & des modifications du taux
de captures des noyaux du milieu thermalisant puisque 1’alimentation en neutrons est diie 4 une
source isotopique dont l’activité est insensible & la température. Or, les captures proviennent
de I’hydrogéne dont la section efficace de capture suit une loi en 1/o(E), tout comme le bore 10.
Le nombre de neutrons capturés par I’hydrogéne du milieu thermalisant doit donc étre constant
quelle que soit la température du thermalisant.

Bien qu’une étude expérimentale plus compléte du phénoméne soit nécessaire, pour
vérifier le bien-fondé du raisonnement ci-dessus, il semble, au moins qualitativement, que les
variations de taux de comptage enregistrées durant les essais a température variable, aient peu
de chance d’étre liées a un phénomeéne purement neutronique.

3 — CONTROLE DE LA PURETE DES PRODUITS ORGANIQUES ETUDIES

Tous les produits organiques utilisés, a 1’exception de 1’isooctane, sont des produits
sélectionnés en qualité « Pur » ou « Ordinaire » et il est nécessaire d’en controler les caracté-
ristiques. Un certain nombre de contrdles partiels portant sur les propriétés physiques (densité),
les teneurs en Na, Cl, Ca et Mn (analyse par activation), en noyaux aromatiques et chaines
saturées (spectrométrie infrarouge), ont permis d’apprécier le degré de pureté de chacun de ces
produits et de rejeter ou de classer dans une catégorie douteuse ceux dont on a pu suspecter la
qualité.

3.1 — Densité

La variation de densité en fonction de la température est, pour la majorité des liquides
organiques, comprise entre 6.10~4 et 11.104 par degré centigrade dans la gamme de température
20°C-30°C (Réf. 24). Une grande précision sur les mesures de densité exige l’utilisation de bain
thermostaté ou une excellente correction de température.

Deux techniques ont été utilisées:




La picnométrie dont la précision, compte tenu de différents facteurs, hystérésis du verre,
variation d’enfoncement des rodages, évaporation des liquides, laisse subsister une erreur relative
de I’ordre de 10-3.

La balance de Mohr réalisée au moyen d’une balance Mettler au 100¢me de mg, soutenant
un peson de pyrex plongé dans le liquide étudié. Un bain thermostaté a 25°C et régulé au 5/100éme
de degré, entoure 1’échantillon de liquide. Ce dispositif ne laisse subsister que les erreurs liées
aux modifications de poussée du liquide sur le fil (par suite de I’évaporation entrainant un abais-
sement du niveau) et aux différences de tension superficielle entre I’eau et les liquides étudiés.
L’erreur relative peut alors étre considérée comme inférieure a 10-4.

3.2 — Teneur en impuretés minérales — Analyse par activation

3.2.1. Section efficace d’absorption d’un liquide organique et teneurs maximales admissibles en
impuretés

A ’exception des tout premiers éléments du tableau de Mendeleiff, le pouvoir de ralen-
tissement des noyaux est pratiquement négligeable, aussi la perturbation de flux provoquée par
la présence d’impuretés dans un milieu donné ne peut dépendre que de leur section efficace
d’absorption.

L’hydrogene ayant une section efficace d’absorption (0,33 barn) largement supérieure a
celle du carbone (3,2.10-3 barn) et de 1’oxygeéne (0,2.10—3 barn), la section efficace d’absorption
d’un liquide organique est pratiquement égale a celle de ’hydrogéne qu’il renferme.

On peut estimer qu’une variation relative de section efficace d’absorption inférieure a
10-3 ne perturbe pas de fagon appréciable le flux neutronique.

La concentration en hydrogéne variant entre 130 g et 60 g par litre, la section efficace
d’absorption du liquide organique le moins hydrogéné est de ’ordre de 20 X 6.1023 barn par
litre, et la contribution maximale des impuretés devra étre par conséquent inférieure a 0,02 X
6.1023 barn par litre.

Si on désigne par x la teneur maximale admissible en g/l d’une impureté de masse ato-
mique 4 et de section efficace o, on a évidemment:

6.6.10%3
x—h

_ 23
1 = 0,02.6.10

. A

3.2.2. Principe de la mesure

a) Eléments dosés par analyse rapide

L’analyse pratiquement exhaustive des impuretés minérales est réalisable mais c’est une
entreprise longue, cofiteuse et délicate. L’analyse rapide mise au point au Centre d’Etudes
Nucléaires de Grenoble (S.A.R.) par G. Aubouin (Analyse par activation d’impuretés minérales
dans les terphényles et leur dosage par spectrométrie gamma — travail réalisé en exécution d’un
contrat de recherches passé par la Commission d’Euratom dans le cadre du projet Orgel), permet
de connaitre directement, avec une grande précision, les teneurs en Cl, Mn, Cu et Na.

On peut estimer qu’une telle analyse méme limitée & ces quatre éléments fournit néan-
moins une information sur le degré de pollution des liquides étudiés; en effet, le chlore, le sodium

et les métaux du milieu du tableau de Mendeleiff, constituent les impuretés les plus courantes
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des produits organiques. Notons en outre, que les principaux absorbants des neutrons, a savoir:
In, Cd, Eu, Gd, ont des probabilités extrémement faibles d’étre rencontrés dans les hydrocarbures.

b) Réactions nucléaires d’activation et de décroissance

On a rassemblé dans le tableau ci-aprés les principales émissions de décroissance des
noyaux instables obtenus par activation des isotopes naturels du sodium, du chlore, du man-
ganése et du cuivre.

I
Isotope naturel \ o ! - ‘ Emission
(abondance isotopique) Noyau excité ‘ Période (énergic en MeV)
o - i 0 _ ]
Na 23 (100 9,) ‘ Na 24 ! 15h \ y1 = 1,38
| yo = 2,75
| | |
Cl 35 (75 %) | Cl 36 ‘ 3.10° ans | pas de gamma
Cl 37 (259%,) Cl 38 ‘ 37,5 min ‘ n = 2,15
: yo = 1,60
Mn 55 (100 9%,) ‘ Mn 56 l 2,6 h ! y1 = 0,845
i y2 = 1,81
| | | ys = 2,13
‘ ‘ Y4 = 2365
Cu 63 (69 %) ‘ Cu 64 i 12,8 h ‘ B~ . B
‘ ‘ y négligeable
Cu 65 (31 %) ‘ Cu 66 5,2 min \ y = 1,04
faible
| |

Pour chacun des quatre éléments analysés, la teneur maximale tolérable, en supposant
la présence d’une unique impureté, est:

Na : x = 920 ppm
Cl : x= 23ppm
Mn: x = 83 ppm
Cu : x = 340 ppm

3.2.3. Résultats des analyses

Les résultats de I’analyse par activation, sont collationnés sur le tableau I.

3.3 — Teneur en impuretés organiques. Spectrométrie infra-rouge

L’ensemble des analyses qui permettent de distinguer la présence de noyaux aromatiques
et de chaines saturées, ont été effectuées par les soins du Laboratoire de Spectrométrie de Masse
du Centre d’Etudes Nucléaires de Grenoble. Le tableau 1 résume les résultats de cette étude.

3.4 — Résultats

A partir des mesures de densité, d’analyse par activation et de spectrométrie infra-rouge
dont les résultats figurent dans le tableau 1, il est possible de répartir les corps étudiés en quatre
classes de qualité:




Produits de trés bonne qualité (T.B.)
Eau — Alcool Ethylique — Acide Acétique — Isooctane — Toluéne Antar — Toluéne
Prolabo — Xyléne Antar.

Produits de bonne qualité (B.)
Alcool Méthylique — Glycérine — Cumeéne — Benzéne — Ethylbenzéne — Acétone.

Produits d’assez bonne qualité (A.B.)
Pentane — Cyclohexane — Cyclohexanol — Cyclohexanone.

Produits de médiocre qualité (M.)
Glycol — Hexane — Heptane — Alpha Méthylstyréne — Xyléne Prolabo — Tétraline.

Produits de pureté inconnue (?)
« Gilotherm » — Huile de vaseline — Décaline — « Thermipe ».

4 — ETABLISSEMENT DES CARTES DE FLUX ET 1¢r ESSAI D’INTERPRETATION

On examine dans cette partie, |’appareillage expérimental destiné a I’établissement des
cartes de flux ainsi que l’incidence de différents parameétres (température, niveau des liquides
dans la cuve, dérive de 1’électronique) sur la précision de ces mesures.

La régulation thermique de ’appareillage, l1a correction des taux de comptage en fonction
du niveau de remplissage et 1’étalonnage du compteur ont permis de limiter aux seules fluctua-
tions statistiques de comptage, l’incertitude sur la mesure.

L’examen des cartes de flux de 26 liquides organiques a confirmé la possibilité de relier
par une loi simple la composition chimique de ces liquides aux taux de comptage.

Dans certaines conditions géométriques qu’on a définies empiriquement par 1’exploi-
tation systématique des données numériques au moyen d’un ordinateur, le taux de comptage
est directement proportionnel aux concentrations en hydrogéne, en carbone et en oxygéne.
Cette relation est linéaire.

4.1 — Appareillage expérimental
4.1.1. Montage

La diminution considérable du flux avec 1’éloignement de la source justifie I’emploi d’une
cuve de faibles dimensions; nous n’avons donc pas modifié les caractéristiques géométriques de
la cuve utilisée dans la premiére partic de I’étude. Par contre, pour éviter une trop importante
dépression de flux au contact des parois, le chlorure de vinyle a été remplacé par de 1’acier inox
(Planche 4.1.1).

On a pu voir dans la troisiéme partie de I’étude (3.1) que la densité des produits organiques
variait dans une notable proportion avec la température. On a montré dans la premiére partie
que le taux de comptage d’un détecteur a BF3 varie lui aussi avec la température du détecteur.

11 était par conséquent nécessaire de thermostater avec soin la cuve de mesure. Nous y
sommes parvenus en la suspendant dans une cuve d’eau a circulation forcée, la régulation ther-
mique étant assurée au moyen de deux pompes chauffantes d’une puissance thermique unitaire
de 2 KW. La température du liquide contenu dans la cuve de mesure a pu étre ainsi régulée a
moins d’un demi-degré prés (Planche 4.1.1).

La présence d’une chemise d’eau d’une dizaine de centimétres d’épaisseur a eu, par
ailleurs, 1’avantage d’atténuer les effets d’albédo et de valider les comptages les plus éloignés
de la source.




En raison de la toxicité et des risques d’inflammabilité de certains produits étudiés, la
cuve de mesure et sa gaine ont été disposées dans un bac susceptible de recueillir en cas d’acci-
dent la totalité des liquides dangereux.

L’ensemble du montage était lui-méme logé dans un abri métallique équipé d’une hotte
d’aspiration. Pour des raisons de sécurité, 1’acces de 1’abri était réservé aux seuls opérateurs.

Toutes ces mesures ont été effectuées dans un batiment isolé réservé aux manipulations
dangereuses.

Le tube porte-source, le tube porte-détecteur ainsi que leur dispositif de positionnement
ont été décrits en 1.4.3 (Pianche 1.4.3).

4.1.2. Ensemble de détection

Le détecteur utilisé est un BF3 du type 0,1 NE 3/1 de LCT, on en a justifié le choix en 1.5
et décrit les caractéristiques en 1.4.2.
L’électronique qui lui est associde est décrite en 1.4.1 et 1.4.3.

4.2 — Mesures

4.2.1. Etalonnage et dérive des compteurs a BFs

Entre chaque carte de flux ont été intercalées des séries de comptages dans I’eau permutée,
dans des conditions de température et de géométrie identiques. A plusieurs reprises, on a effectué
a titre de vérification des cartographies complétes de 1’eau.

A I’examen des 28 séries de comptages ainsi obtenus, on a décelé¢ une évolution sensible
du taux de comptage dans le temps. Grice a un certain nombre de cartographies complétes
de I’eau (une dizaine), on s’est assuré que la variation du taux de comptage affectait d’un facteur
constant tous les points de la courbe de flux ce qui a permis de définir, pour chaque journée
de la campagne de mesure, c’est-a-dire pour chaque cartographie, un facteur moyen de correction.

Au cours de la campagne de mesure, d’une durée d’un mois et demi, la variation du
taux de comptage est restée monotone et la dérive totale a atteint une amplitude de I’ordre de

2 %. La dérive maximale en 24 heures n’a pas dépassé 1,5.10-3 (Planche 4.2.1).

4.2.2. Corrections de niveau

Le niveau de remplissage de la cuve a été fixé au début des expériences a 42,5 cm. Toute-
fois, des difficultés d’approvisionnement de certains produits organiques n’ont pas toujours
permis d’atteindre cette cote. Ainsi, la hauteur du Toluéne Prolabo, de I’Ethylbenzéne et du
Xyléne Prolabo dans la cuve n’atteignait que 39 cm.

1l a donc fallu étudier ’influence des variations de niveau sur le taux de comptage. Ces
mesures ont été effectuées sur le benzéne qui présente des caractéristiques proches de celles des
liquides considérés.

On a fait varier le niveau entre 29 et 44 cm, plage de mesure recouvrant largement celle
des écarts réels, et observé la variation du taux de comptage a 2, 10 et 19 cm (Planche 4.2.2).

On peut vérifier sur ces courbes qu’un abaissement de niveau de 1,5 cm entraine pour
les trois distances source-détecteur, une diminution du taux de comptage de I’ordre de 10-3;
une variation de niveau de 5 cm, une diminution du taux de comptage de I’ordre de 10-2.

La diminution du taux de comptage est pratiquement indépendante de la distance source-
détecteur.
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Compte tenu du fait que les mesures partielles obtenues avec 1’éthylbenzéne donnent des
résultats comparables, on peut donc ici encore, multiplier par un coefficient de correction constant
les taux de comptage obtenus pour des produits ne remplissant pas complétement la cuve de
mesure.

4.2.3. Corrections de température

La variation du taux de comptage en fonction de la température (voir deuxiéme partie
de 1’étude) est de P’ordre de 2.10~3 par degré centigrade.

Dans certains cas, les premiers comptages des cartes de flux ont été effectués avant com-
pléte stabilisation de la température. Ces écarts de température ne concernent qu’un nombre
restreint de mésures et leur amplitude n’a jamais dépassé un demi degré centigrade; on s’est
néanmoins efforcé d’en tenir compte en procédant aux corrections correspondantes.

On notera toutefois que la variation de température s’accompagne d’une variation de
densité du liquide et qu’il est difficile d’évaluer I’incidence de cette derniére variation sur le taux
de comptage.

4.2.4. Cartes de flux

Pour pouvoir réaliser une carte de flux compléte par jour, il s’est avéré nécessaire de
limiter la durée du comptage & 500 secondes. Dans les cas ol la mauvaise conductibilité ther-
mique ou la viscosité élevée de certains produits risquait de retarder la stabilisation en tempé-
rature, on a di procéder au remplissage de la cuve la veille de ’expérimentation.

Erreur statistique

Pour une durée de comptage constante (500 secondes), I’écart type moyen croit avec la
distance source-détecteur.

Pour les 5 premiers centimétres, le taux de comptage est supérieur 4 100 000 impulsions
et I’écart type est de I’ordre de 3.1073.

Vers 10 ¢cm, le nombre d’impulsions avoisine 40 000 et I’écart type 5.1073,

A 18 cm, le taux de comptage tombe a 10 000 impulsions et 1’écart type atteint 10-2.

Erreur sur la température

Une augmentation de température de un degré centigrade entraine une diminution du
taux de comptage du détecteur de 2.10-3 (voir 4.2.3).

La méme augmentation de température s’accompagne d’une diminution de densité
comprise entre 6.10~4 et 11.104; et affecte dans les mémes proportions, comme il est légitime
de le supposer en premiére approximation, le taux de comptage. Ces erreurs se compensant en
partie, I’erreur résultante ne peut étre supérieure 4 10-3, Comme 1’incertitude sur la température
est inférieure & 0,5 degré centigrade, on peut estimer & 5.10~% I’erreur qui lui est imputable.

Dérive de I'appareillage

La dérive maximale de I’appareillage est de 1,5.1073 en 24 heures, ¢’est-3-dire de 0,5.10-3
en 8 heures, durée nécessaire 3 1’établissement d’une carte de flux.
Impuretés chimiques

Pour les produits sélectionnés dans la troisiéme partie de 1’étude, la teneur en impuretés
est telle qu’elle n’affecte que d’un taux largement inférieur a 10-3 le flux de neutrons.

Compte tenu de la faible probabilité des autres sources d’erreur la précision de la mesure
est en pratique uniquement affectée par V’erreur statistique.
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L’ensemble des cartographies obtenues, est présenté sur les planches:

424.a. 1. Eau permutée

. Alcool éthylique

. Alcool méthylique
. Ethyléne glycol
Glycerine
Acétone

Acide acétique

N s e

4.2.4.b. Eau permutée
Pentane
Hexane

10. Heptane

11. Iso-octane

12. Huile de vaseline

o o =

4.2.4.c. 1. Fau permutée
13. Benzéne
14. Tolu¢ne Antar
15. Toluéne Prolabo
19. Xyléne Antar
20. Xyléne Prolabo

4.2.4.d. 1. Eau permutée
16. Ethylbenzéne
17. Cumeéne (isopropylbenzéne)
18. a Méthylstyréne (isopropenylbenzéne)

4.24.e¢. 1. Eau permutée
21. Cyclohexane
22. Tétraline
23. Décaline

4.2.4.1. 1. Eau permutée
24. Cyclohexanol
25. Cyclohexanone
26. « Gilotherm »

4.3 — Interprétation des résultats
4.3.1. Aspect des cartes de flux

La sensibilité maximale se situe entre 3 et 4 cm. Si on ne considére que les hydrocarbures,
le contraste maximal dans cette zone apparait comme prévu, entre le benzéne (hydrocarbure
renfermant le moins d’hydrogéne) et ’huile de vaseline (oléfine a forte teneur en hydrogéne).

Le rapport des taux de comptage extrémes est de Pordre de 1,7.

La zone de contraste minimal s’étend entre 9 et 12 cm, dans cette région, le taux de
comptage est approximativement indépendant de la composition du liquide.

Au-dela, la disposition des courbes est inversée. A 18 cm, on peut relever un contraste
important (supérieur a4 2) que les fluctuations statistiques atteignant 1,5 %, n’ont pas permis
d’exploiter.
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4.3.2. Variation du taux de comptage en fonction de la teneur en hydrogeéne

Si on représente la variation du taux de comptage en fonction de la concentration en
hydrogéne, et ceci pour différentes distances source-détecteur, on obtient un réseau de courbes
en « stores » se présentant grosso modo sous forme de droites de pente différente; la distribution
des valeurs discrétes s’écartant peu des droites moyennes.

On retrouve, sous une forme différente, les résultats de 4.3.1, a savoir:

— sensibilité et contraste élevés a proximité de la source
— contraste nul a distance moyenne (droite horizontale)
— contraste « négatif » a grande distance.

10 cm

—_ o — et e — = 14 cm

— - 18 ¢cm
—_——

teneur en hydrogéne

h 4

4.3.3. Expression du flux de neutrons en fonction des concentrations en hydrogéne, en carbone
et en oxygene

La section efficace d’absorption du carbone est négligeable par rapport a celle de ’hydro-
géne, par contre, sa section efficace de diffusion est importante et la concentration en carbone

a une incidence non négligeable dans la diffusion des neutrons. Ce dernier phénoméne peut

28




étre globalement représenté par une fonction de deux variables:
N = f([HLIC)
[H] et [C] étant les concentrations respectives en hydrogéne et en carbone.

On peut, pour le moins, assurer, grice a la représentation graphique du paragraphe 4.3.2,
gue la deuxiéme variable joue un réle de second ordre dans le processus de diffusion. Compte
tenu de I’allure rectiligne des courbes en « stores » (4.3.2), on peut faire I’approximation suivante:

N = A[H]+ B +¢

On est en droit de supposer que ¢ est une fonction a la fois de [C] et de la liaison chimique.

On a obtenu un alignement satisfaisant des points représentatifs des différents hydro-
carbures utilisés, et ceci pour différentes distances source-détecteur, en portant N/[C] en fonction
de [H] ] [C].

L’équation du réseau de courbes serait alors:

N/[C] = A[H]/[C]+ B ()
soit:
N = A[H]} + B[C] 2

Ces résultats corroborent ceux de Martinelli et Ricci (Réf. 3) et ceux de Tornau (Réf. 4).

Il est possible d’assimiler ’oxygéne au carbone en remplagant le second terme de la
relation (2) par:

B([0] +[CD
Les points représentatifs des liquides organiques contenant de ’oxygéne ne s’éloignent
pas de ceux des hydrocarbures.
Cependant, compte tenu des différences notables entre les sections efficaces de diffusion
et d’absorption du carbone et de 1’oxygéne:

Carbone 6, = 3,2 mb o, =48Db

Oxygéne o, = 0,2 mb o, =420

il a été jugé préférable d’affecter a la concentration en oxygeéne [0], un coefficient indépendant C
et d’ajuster les résultats expérimentaux a une relation linéaire de la forme:

N = A[H] + B[C] + C[0]

4.3.4.  Recherche des conditions géométriques optimales pour obtention d’une relation linéaire
entre le flux de neutrons thermiques et les concentrations en hydrogéne, carbone et oxygéne

Le traitement des résultats a été effectué a 1’ordinateur CAB 500, il a donné des résultats
qui corroborent I’évaluation graphique (4.3.2). Les coefficients de la droite de régression obtenue
avec les données numériques provenant de la totalité des corps examinés sont représentés, en
fonction de la distance source-détecteur, par les courbes de la planche 4.3.4.1. On peut vérifier
que les coefficients B et C relatifs au carbone et 4 I’oxygéne ont, comme on [’avait estimé en
4.3.3, des valeurs trés proches (planche 4.3.4.1).

Les courbes représentant la variation des écarts type relatifs AA4/4, AB/B, AC/C en
fonction de la distance source-détecteur, présentent chacune un minimum assez marqué pour
les distances source-détecteur avoisinant 5 cm, c’est évidemment pour cette géométrie que la
linéarité de la loi d’absorption est la meilleure.
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Lorsqu’on fait intervenir, dans le calcul, les données numériques provenant des 26 corps
étudiés, 'importance de ces écarts atteint plusieurs pour cent (planche 4.3.4.2).

1l se trouve que les corps contribuant le plus & cette dispersion sont ceux pour lesquels
on avait ét¢ amené a formuler des réserves sur leur pureté (3.4). On a donc éliminé les corps
suivants:

Ethyléne Glycoi
Heptane
Xyléne Prolabo
Tétraline

qui figuraient sur la liste des produits de qualité médiocre (3.4) ainsi que:

Huile de vaseline
et Décaline

dont la pureté n’avait pu &tre appréciée (ibidem).

Les résultats établis a partir de la liste réduite a 20 corps ne différent pas qualitativement
des précédents (Planche 4.3.4.3), par contre la dispersion des valeurs est bien moindre et 1’écart
type sur le coefficient A atteint seulement 1,4 % pour la distance source-détecteur 6 cm.

Si on adopte la distance, source-détecteur de 6 cm qui correspond a la précision maxi-
male, la relation recherchée s’écrit:

kN = 542[H]+ 0,40[C] + 0,27[0]
ou encore:
kN = 13,5[H] + [C] + 0,7[0]

Pour la distance source-détecteur 5 cm, ol la précision reste du méme ordre de grandeur
la relation s’écrit:

kN = 17,5[H] + [C] + 0,7[0]

La représentation graphique de cette relation est comparée aux résultats expérimentaux
et théoriques correspondants (voir cinquieéme partie, planche 5.6.1.2).

5 — REPRESENTATION THEORIQUE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX

Les cartographies de flux thermiques dans différents liquides organiques ont été réalisées
afin d’établir une relation entre les taux de comptages N et les concentrations volumiques en
hydrogéne [H] et en carbone [C].

Une relation N = F([H], [C)) associée a 1’équation

1 1, |
TLOgT = uglH] + pclC]

donnée par la mesure d’absorption du rayonnement gamma, constitue un systéme de deux
équations a deux inconnues qu’il est possible de résoudre si la premiére relation est explicitée.

On a vu dans la quatriéme partie, que la relation entre les taux de comptages et les con-
centrations en hydrogéne et en carbone (le cas échéant, en oxygeéne) était quasi linéaire dans
certaines géométries source-détecteur.
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On s’est proposé dans cette cinquiéme partie, d’établir un modéle mathématique de calcul
pour la diffusion et I’absorption des neutrons qui soit capable, non seulement de confirmer les
résultats expérimentaux, mais aussi d’extrapoler ceux-~ci a des milieux non encore étudiés.

On a successivement exposé dans cette étude les différents mécanismes fondamentaux de
ralentissement et d’absorption, puis les différentes méthodes de traitement mathématique appli-
cables a ces phénomeénes:

— Méthode de I’Age de Fermi
- Méthode de Monte Carlo
— Méthode des groupes.

C’est ce dernier modele de calcul qui s’est montré le plus fructueux, tant du point de
vue de la mise en ceuvre, que de celui de la précision.

En effet, tous les calculs effectués sur un petit ordinateur (CAB 500) ont abouti a des
résultats exprimés sous la forme de cartes de flux théoriques extrémement proches des résultats
expérimentaux.

A partir de ces valeurs, on a recherché, par approximation, une forme analytique simple
de la fonction F, confirmé la relation linéaire obtenue expérimentalement, et apprécié 1’écart
a la linéarité.

La méthode de calcul ainsi établie permet désormais de calculer avec une bonne précision
les flux thermiques dans tout milieu organique, sans recourir a des mesures expérimentales.

5.1 — Représentation du flux mesuré par une fonction

Les intensités de flux mesurées sont liées au mécanisme de ralentissement, diffusion et
absorption des neutrons par les noyaux du milieu, donc aux caractéristiques et au nombre de
noyaux par unité de volume.

5.1.1. Intérét d’une fonction représentative

Les rdles respectifs du carbone et de I’hydrogéne dans la thermalisation et 1’absorption
des neutrons sont d’autant plus faciles a déterminer expérimentalement que leur pourcentage
dans la composition du milieu varie dans une large gamme. Il est méme souhaitable de pouvoir
étudier les répartitions de flux dans de 1’hydrogéne pur, du carbone pur et divers mélanges de
ces corps.

En fait, les hydrocarbures assez purs, qu’il est possible de procurer en quantités suffisantes
a des prix acceptables, ne couvrent qu’une faible échelle des gammes souhaitables. En principe
[C] s’étend de 0,5 4 0,9 g/cm3 et [H] de 0,06 4 0,12 g/cm3.

Aussi une représentation mathématique de I’ensemble des phénomeénes de ralentissement,
diffusion et absorption des neutrons, peut-elle faciliter la recherche de la relation N = F ([H],
[C]D. S’il est possible de constituer une fonction F ([H], [C]) représentant le comportement des
neutrons dans un hydrocarbure de teneurs [H] et [C] en hydrogéne et carbone, il sera facile
d’obtenir les flux correspondant a toutes les combinaisons souhaitables de ces deux variables.
De plus, I’introduction de la variable r, distance source-détecteur, dans la fonction F permettra
de rechercher la distance optimale pour laquelle la relation N = F ([H], [C]) sera la plus simple
possible.

5.1.2.  Paramétres intervenant dans la fonction flux F ([H], [C], r)

Les mesures ne portent que sur les neutrons de faible énergie, la fonction devra donner
le flux & ce niveau. Cependant, elle doit tenir compte du comportement des neutrons aux diffé-
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rentes énergies intermédiaires, ainsi que de l’intensité et du spectre de la source initiale. Le
comportement des neutrons se traduit, en premiére approximation, par deux parameétres: [’un
aq caractérise les chocs mécaniques du neutron contre les noyaux, I’autre g, les interactions
dues aux forces de liaison nucléaire et intervient dans la capture du neutron.

Ces parametres varient avec 1’énergie du neutron et une représentation tenant compte
de toute «!’histoire » du neutron, jusqu’aux basses énergies, devra étre de la forme: F ([H],
[CT, 7, 641> Gurr E1.0uz, Guzs Ey ... Gy Gums E,), E; correspond a I’energie du neutron ayant les
paramétres g et o,;.

5.2 — Principe de détermination de la fonction F

Déterminer F revient a choisir un modéle de calcul de flux. Ce choix implique le rappel
de quelques notions sur le ralentissement et la diffusion des neutrons.

5.2.1. Mécanisme du ralentissement

Certains éléments comme !’aluminium et 1’oxygéne peuvent absorber des neutrons rapides
(énergie supérieure a 1 MeV) et les réémettre a une énergie beaucoup plus basse (Réf. 25). La
différence d’énergie est ensuite restituée sous forme de rayons y par le noyau excité (Réf. 31).
Cette réaction appelée ralentissement par diffusion inélastique concerne essentiellement les élé-
ments légers, 1’hydrogéne excepté. Elle n’est toutefois qu’assez peu efficace car sa probabilité
demeure faible, section efficace de quelques millibarns.

La principale cause du ralentissement réside dans la diffusion élastique qui se borne a
des échanges d’énergie entre noyaux et neutrons par chocs mécaniques. L hydrogéne de masse
équivalente au neutron joue alors un réle privilégié. Un seul choc d’un neutron rapide sur un
noyau d’hydrogéne peut suffire a4 l’arréter complétement; le noyau d’hydrogéne emportant
toute 1’énergie. Ce phénomene est toutefois assez rare et 1’échange d’énergie entre neutrons et
noyaux est beaucoup plus graduel.

Les ouvrages spécialisés (Réf. 26) démontrent les lois réglant le ralentissement des neu-
trons. Deux notions sont fréquemment utilisées:

— la perte logarithmique moyenne d’énergie &, qui relie le nombre moyen de chocs # que
subit un neutron rapide dans un modérateur donné avant d’&tre thermalisé a ses énergies
initiale et finale suivant la relation:

E rapide

= L 1 -
ne °8 E thermique

— la densité de ralentissement qui est par définition la quantité ¢ (£) nombre de neutrons
qui par cm3 et par seconde franchissent le niveau E d’énergie au cours de leur ralentis-
sement.

5.2.2. Meécanisme de la diffusion

Deux grandeurs: la section efficace et le libre parcours moyen caractérisent 1a diffusion
des neutrons.

Les sections efficaces de diffusion X4 et d’absorption Xy sont les plus habituellement
utilisées.
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Elles sont définies pour un faisceau paralléle de neutrons monoénergétiques, d’intensité
initiale I, et tombant perpendiculairement sur un écran d’épaisseur d X, par les relations:

dI, = —I,5,dX

(5.2.2.a)
di, = —1,5,dX

d Iy représente la partie diffusée du faisceau initial
d I, représente la partie absorbée par les noyaux du milieu.

Ces relations permettent de mesurer 24 et X, pour des écrans de natures différentes
(Réf. 27). Bien que définies dans le cas d’un faisceau paralléle, ces grandeurs gardent leur sens
pour des neutrons diffusant dans toutes les directions. Il est toujours possible de décomposer
un tel nuage de neutrons en groupes ayant des vitesses paralléles. Naturellement Xg et 2 repré-
sentent les sommes des sections efficaces élémentaires de diffusion et d’absorption de chaque
atome de 1’unité de volume du milieu considéré.

Le libre parcours moyen représente 1’épaisseur de matiére a 1’issue de laquelle un faisceau
paralléele de neutrons voit son intensité initiale réduite d’un facteur e. Il est possible de définir
un libre parcours moyen de diffusion 4, = 1/Z, et un libre parcours moyen d’absorption 4, = 1/X,.
La consultation d’ouvrages spécialisés (Réf. 14, 27) permettra de mieux comprendre le méca-
nisme de la diffusion et la notion d’autres paramétres comme le libre parcours moyen de
transport AT ou trajet moyen parcouru dans une direction.

Les sections efficaces élémentaires, dont dépendent finalement toutes les quantités définies
ci-dessus, varient avec I’énergie du neutron. Faibles aux hautes énergies, de "ordre du barn
(1 barn = 10-24 cm?) pour des neutrons de 1 & 10 MeV, elles s’accroissent jusqu’a 5 ou 10 barns
vers les énergies thermiques (0,026 ¢V). L’hydrogéne joue un réle privilégié puisque sa section
efficace de diffusion atteint méme jusqu’a 20 ou 80 barns suivant la nature de la molécule qui
contient cet atome.

5.2.3. Equation du flux

Le flux se définit comme le nombre de neutrons qui franchissent par seconde une surface
de 1 cm? quelle que soit la direction et le sens de leur vitesse par rapport a cette surface. Si n est
le nombre de neutrons d’énergie E présents par cm3, v leur vitesse, le flux a I’énergie F s’écrit:

¢(E) = n.v.
Le flux total pour plusieurs énergies E; sera:

¢ = 2ny;
i
Un flux ¢ de neutrons d’énergie E se comporte dans un milien homogéne un peu comme
un gaz raréfié en milieu poreux. Son équation de diffusion s’établit en écrivant que la variation
en un temps dz du nombre de neutrons présents dans un volume dV est:

0 . e .
—ar,IleV = (Production — Perte par diffusion — Absorption)dV
D’ol, si le milieu est multiplicateur, au rythme de S neutrons par seconde et par cm3,
I’équation de diffusion:
on AT

— 20
=S+ - Lo (5.2.3)

L’établissement détaillé de cette formule peut &tre trouvé dans des ouvrages spécialisés (RéEf. 21).
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L’intégration de I’équation de diffusion permet de suivre I’évolution d’un flux de neutrons
et sa répartition dans ’espace. Pratiquement elle fournit une fonction correspondant a la fonction
F([H], [C], r, E,, o4, 0, ...) recherchée plus haut.

11 est possible de dégager trois méthodes pour établir le flux sans faire appel 4 un forma-
lisme mathématique trop complexe:

— la méthode de 1’Age de Fermi
- la méthode de Monte Carlo
— la méthode des groupes.

Les autres méthodes semblent peu applicables avec les seules données acquises ici et
surtout elles aboutissent & des équations de flux trés longues & intégrer numériquement (Réf. 14).

5.3 — Détermination de F par la méthode de I’Age de Fermi

La plupart des auteurs qui se sont intéressés au comportement des neutrons en milieux
hydrogénés, pour des mesures d’humidité ou de rapport [C]/[H] ont utilisé cette méthode
(Réf. 28, 29). 1lIs spécifient toutefois que, peu applicable dans le cas de modérateurs hydrogénés,
elle ne donne que des approximations grossiéres.

5.3.1. Principe du calcul

Le calcul ne porte que sur les neutrons en cours de ralentissement. La diffusion et ’ab-
sorption des neutrons ayant atteint une énergie en équilibre avec les noyaux du milieu (neutrons
thermiques) doivent étre traitées directement par 1’équation générale de diffusion (5.2.3).

La méthode de 1’Age donne par intégration de ’équation ci-dessous, comme terme source
dans la relation (5.2.3) la densité de ralentissement ¢ (x, y, z) correspondant a cette énergie.

L’établissement de 1’équation ci-dessous, ou équation de I’Age de Fermi, se trouve dans
les ouvrages spécialisés (Réf. 11, 26).

= oy (5.3.1)

Cette intégration suppose que Ar et 14 sont des constantes et que 1’énergie E varie suffi-
samment peu a chaque choc pour donner un sens a 'intégration.

7 a la dimension d’une surface mais, plus E, I’énergie finale, différe de E,, plus 7 est grand.
En supposant qu’un neutron a une énergic E d’autant plus faible qu’il existe depuis plus long-
temps, ce qui est vrai pendant le ralentissement, T croitra'en méme temps que 1’existence du

neutron s’allongera; d’ott la notion d’ge.

5.3.2. Valeurs numériques et validité de la méthode

Chaque corps est caractérisé par un Age de Fermi différent. La définition de cet age
implique un ralentissement continu du neutron. Il faut en moyenne 115 chocs pour thermaliser
un neutron d’énergie initiale de 2 MeV dans le graphite et seulement 18 chocs dans [’hydrogéne
de 1’eau (Réf. 27). De plus, un seul choc sur un noyau d’hydrogeéne peut suffire a la thermalisa-
tion. Cette rapidité de thermalisation laisse craindre 1’apparition de graves écarts entre les ages
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calculés et les Ages expérimentaux dans les corps riches en hydrogéne. Les ages expérimentaux
sont obtenus a partir des flux mesurés (Réf. 31); les ages calculés a partir de la relation
A“'d AT Eo

Log—>
3¢ °BE,

(Ref. 26),

conduisent, pour des neutrons d’énergies initiale 5 MeV et finale 0,026 eV, aux valeurs théoriques
du tableau ci-dessous. Les valeurs expérimentales obtenues a partir de mesures de flux dans
les milieux considérés différent sensiblement dés que ’hydrogéne est présent en quantités im-
portantes:

Milieux | Aa A 14 7 calculé T expérimental
| |
Graphite 3,33 cm 3,53 cm 0,158 420 cm? 350 cm?2
Béryllium 1,19 cm 1,28 cm 0,2 43 cm? 98 cm?2
Eau lourde 2,2 ¢cm 24 cm £xg = 0,18 75 cm?2 120 cm?
Eau 0,16 cm 0,43 cm &g = 1,53 1,6 cm?2 i 40 cm?
* CyH4Og (Furfural) 1,25 2,5 0,9 17 cm? ; 134 cm?
i | i

* Donné par SEMMLER 4 la résonance de I’In (1,44 eV) (Réf. 32).

Les flux théoriques dans 1’eau ont été déterminés pour deux ages thermiques 7 = 33 cm?
et 7 = 46 cm?, valeurs les plus couramment utilisées bien que, suivant les auteurs, les valeurs
possibles varient entre 27 cm? et 56 cm?2 (Réf. 33, 34). Les flux expérimentaux et théoriques sont
pormalisés a la distance source-détecteur 9 cm. Cependant, les écarts au voisinage de la source
dépassent 25 9. Ces résultats figurent sur la planche (5.3.2) et montrent largement le peu d’intérét
de cette méthode dans notre cas.

5.4 — Détermination de F par la méthode de Monte Carlo

La méthode de I’« 4ge » donne de mauvais résultats dans le probleme étudié parce que
le calcul est basé sur un principe de ralentissement continu différant beaucoup du processus réel.
Une méthode suivant les étapes successives du ralentissement des neutrons un a un par calculs
numériques doit permettre d’approcher beaucoup plus la réalité. Un tel principe est utilisé
pour étudier les diffusions et absorptions des photons y dans la matiére. C’est la méthode de
« Monte Carlo » basée sur 1’étude compléte de la « vie » d’un certain nombre de particules
d’un flux. Elle permet d’en tirer le comportement de ce flux a toutes les énergies (Réf. 35).

Il faut, pour que la précision soit bonne, que le nombre de particules étudiées soit assez
grand. Par analogie avec la mesure d’un flux par comptage, ’erreur absolue sur le flux calculé
sera égale A la racine carrée du nombre de particules étudiées. Pour obtenir une précision de
1 % il faut étudier dix mille particules. Or chaque vie peut comporter de vingt a cent interactions.
Le traitement de chaque interaction nécessite ’'introduction de cing a huit paramétres, perte
d’énergie, angle de diffusion, probabilités d’interactions, positions, etc... Chacun de ces para-
métres varie selon les lois du hasard. Ceci entraine la mise au point des fonctions de répartition
aléatoires de ces parametres.

L’application d’une telle méthode est longue. Le calcul entraine 1’utilisation d’un ordi-
nateur durant plusieurs heures. Or, il faudrait envisager de traiter, pour notre probléme, les cas
des vingt-six corps étudiés, plus un certain nombre d’extrapolations.
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D’autre part, cette méthode ne peut donner plus de précision que n’en ont les paramétres
utilisés. Or, les sections efficaces ne sont pas toujours trés exactement définies pour chaque
énergie. Les courbes classiques (Réf. 25) donnent en général la section efficace totale or == g4 + g4
plus aisées a mesurer. Il reste a séparer les deux sections efficaces d’absorption et de
diffusion.

Pratiquement, il serait nécessaire de modifier 1égérement les sections efficaces pour obtenir
un bon accord avec les résultats expérimentaux. Un tel procédé implique de longs titonnements
compte tenu du nombre de paramétres susceptibles d’intervenir. Etant donnés les moyens dont
nous disposions, la méthode de Monte Carlo ne pouvait qu’étre rejetée.

5.5 — Détermination de F par la méthode des groupes

Une méthode de calcul entrainant des hypothéses sur le mode de ralentissement donne
des résultats peu compatibles avec I’expérience. Un modele décrivant fidélement les phénomenes
ne peut convenir, tant a cause de la difficulté des calculs que de I’imprécision des données. Ii
faut, par conséquent, formuler une solution intermédiaire consistant & suivre la diffusion des
neutrons aux diverses étapes de leur ralentissement sans faire cependant d’hypothéses restrictives
sur leur passage d’un niveau d’énergie & un autre. Le mécanisme exact du ralentissement sera
ignoré puisqu’il est difficile de le décrire, seule importera la forme finale du flux. Les quelques
parametres intervenant dans la fonction représentative pourront étre optimisés de telie sorte
que les résultats expérimentaux et théoriques s’accordent au mieux. Une telle méthode, la méthode
des groupes d’énergie, est d’ailleurs largement utilisée par les neutroniciens (Réf. 26, 27).

5.5.1.  Principes généraux

La diffusion des neutrons est étudiée dans chaque groupe en les supposant monoénergé-
tiques. Dans un groupe, les différentes sections efficaces intervenant dans les formules sont
supposées constantes, elles seront déterminées de telle fagon que le flux thermique coincide avec
les mesures. L’équation générale de la diffusion (5.2.3) s’applique dans chaque groupe. Le terme
source comprend les neutrons venant des groupes d’énergie supérieure et le-terme absorption
les neutrons passant aux groupes inférieurs. Afin de simplifier, il est possible de supposer que
tout neutron d’un groupe i subissant une diffusion passe dans le groupe i + 1. 8’il n’y a que
deux groupes d’énergie, un rapide et un thermique, le terme absorption du groupe rapide sera
Zar ¢r égal au terme source du groupe thermique. Le terme absorption du groupe thermique
sera alors Xy ¢y, valeur classique.

a) Equation du flux dans le milieu expérimental

Les milieux hydrogénés examinés peuvent étre considérés de dimensions infinies pour
le caleul des flux; les longueurs de diffusion n’excédent guére 3 cm tandis que le rayon de la cuve
est de 20 cm. Enfin, le bain thermostaté, une gaine d’eau de 10 cm, constitue un excellent réflec-
teur de neutrons, de nature voisine des hydrocarbures.

Tous les problémes se traitent en systéme infini de géométrie sphérique, le milieu étant
homogene et isotrope, ce qui simplifie les équations. Le régime stationnaire est supposé atteint
on/it = 0, ce qui transforme 1’équation (5.2.3.) en:

A
ST Z,b+5=0 (5.5.1.2.1)
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En coordonnées sphériques, elle devient:

2
r fo, cA2d o isao (5.5.1..2)
3 dr 3 r dr

En posant K* = 3, la relation s’écrit:
Ag At
2
6 240 _gay_ 38 (5.5.1.0.3)
dr r dr Ar

Un changement de variable ¢ = u/r permet d’obtenir I’intégrale générale de 1’équation
sans second membre (Réf. 21):

¢ = A, + 4, (5.5.1.2.4)

La solution particuliére de I’équation avec second membre dépend de la forme de S. La
définition de A; et Ag est liée aux conditions, aux limites, au voisinage de la source essentiel-
lement.

b) Diffusion des neutrons thermiques

Les neutrons thermiques proviennent exclusivement du groupe rapide. En raison de sa
symétrie sphérique, le milieu peut étre divisé en coquilles, sources de neutrons thermiques.
Chaque coquille de rayon r’, centrée sur la source de neutrons rapides, émet par seconde
uniformément sur ses deux faces un nombre total de Q neutrons thermiques. L’émission sur une
seule face par cm? est Q/8xr’* (Réf. 30).

La détermination des constantes Ay et Az de (5.5.1.a.4) se fait en supposant que 'unique
source de neutrons thermiques est une coquille de rayon '. Le flux total est obtenu en sommant
sur toutes les coquilles.

Deux cas se présentent selon que la source de neutrons rapides est absorbante ou non.
Une source absorbante annule le flux & une distance "’ du centre.

b) a. Source non absorbante
La solution se décompose en deux:

o) r<r
Le flux doit s’annuler si r tend vers ’'infini. Donc: As = 0,11 reste:

B r>r

Le flux doit demeurer fini lorsque » tend vers zéro.

It vient (Réf. 30):
e—Kr e+Kr
¢, = A4 [ - “

y) r=r
Le flux est continu, pour r = r', ¢,(r') = ¢,('), il vient:

By = 4,(1—¢&*)
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Les flux s’expriment en fonction de A, et de ¢*":

e—Kr eK(2r’—r) ,
¢1=A1[ . - :l (r>r)
—Kr +Kr
¢2=A1[er - er } (r <r)

0) Densité de courant au voisinage de la coquille source
La coquille source donne Q neutrons par seconde, Ia somme des courants de neutrons
J1 et Jo sur la coquille ' est égale a:

Jy et J, sont comptés positivement dans le sens des rayons croissants, tels que

0 , :
J1 - J2 —_ an’,?’ (Ref 26).

_ Apdé, 4, e X 1 efer=n ( lﬂ
fo= =3 —?”‘1[ ; (“;) K
_ Ay Ay e ™ ( . !) _e'i( _E)J
2 = 3dr_3XAl[r K+r r K r
. Kr K(2r —r) 1
J1—J2=_ATXA1[8(K—-1~)+‘2 ——(K+*):|=~Q2
3 AN r r r 47r’
Si r tend vers ¢/, il vient:
, X
_tr x A, [ (21{)] = 7Q 5
3 ! . 4’
_ 3 —Kr
A, = Qxe
8KArr'n
D’ou les équations du flux:
6, — — 37Q7T - e—K(r+r’)+e—K(r-r')] r>r)
8nrr’' Kir
6, = 3Q - e—K(r+r')+e—K(r'—r)] r < 1)
8nrr' Kir

Ce qui peut se regrouper en une seule équation (Réf. 30):

3Q [ ek 4 gKir oy (5.5.1.¢)
8nrr' Ky

b) b. Source absorbante

Le calcul est identique, il suffit de poser ¢, = 0 pour r = ", rayon ot le flux s’annule:

—Kr” eKr”

17

=0

e
Al ’r

r

—Kr K(r—2r'")
e e
¢, = A4, |: - :]

r r
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L'introduction de I’exponentielle e™ 2% entraine si K = J —/13/1 :
a’*T
o) = COVBEr b ke ] (5.5.1.d.)
8m'r'\/2a

La relation (5.5.1.c.) devient un cas particulier, #" = 0 de (5.5.1.d.).

b) c¢. Choix des sections efficaces

Les sections efficaces utilisées dans la littérature sont prises comme valeurs approchées
pour les calculs de flux. La diffusion des neutrons thermiques dépend de la section efficace d’ab-
sorption par X, et K et de la section efficace de diffusion par Zr et K dans la relation (5.5.1.d.).

Les sections efficaces d’absorption semblent assez bien définies. Les différents auteurs
donnent des valeurs voisines (Réf. 14, 36). Elles seront introduites dans les calculs sans modi-
fication.

0,333 barn
0,0002 barn
0,0032 barn

o, hydrogéne
g, oxygeéne
o, carbone

Les sections efficaces de diffusion varient beaucoup selon les auteurs. Celle de I’hydrogene
est comprise entre 80 barns et 30 barns (Réf. 22). Les premiers calculs seront traités avec:

o, hydrogéne = 40 barns
o, carbone = 4,5 barns
o, oxygéne = 3,5 barns

c) Ralentissement des neutrons rapides

Le traitement du groupe rapide peut se faire par I’équation de diffusion, mais il est pos-
sible de faire une hypothése simplificatrice dans le cas d’un milieu fortement hydrogéné. Le
ralentissement discontinu qui constitue un handicap pour le calcul par I’Age de Fermi peut
devenir un avantage. Au cours d’un choc sur un noyau d’hydrogéne un neutron peut perdre
toute son énergie. S’il n’en perd qu’une partie, cette fraction sera importante. Comme la section
efficace de I’hydrogeéne s’accroit fortement a partir de 200 KeV le neutron ayant atteint cette
énergie en un seul choc ne pourra guére s’éloigner avant d’en subir un autre (Réf. 14).

En moyenne, sans sortir d’'une sphére de 2 cm de rayon, centrée sur le lieu du premier
choc, le neutron se trouve thermalisé. La fonction représentant la probabilité d’un premier choc
ne différe guére de la fonction source de neutrons thermiques.

c) a. Répartition des sources de neutrons thermiques

Le milieu entourant la source rapide est homogéne et isotrope. Il peut étre découpé
en n couches i, contigués, limitées chacune par des spheres de rayon R; et P; (avec R; << Py et
R; - 1 = P;). Soit N, le nombre total de neutrons rapides sortant de la source par unité de
temps, X, la section efficace macroscopique moyenne de diffusion du milieu pour les neutrons

ZaR

rapides. Il entre dans la i°™ couche N,e” ™ neutrons qui n’ont pas encore subi de chocs et

il en ressort:
N, e %k

Au cours de la traversée N; neutrons ont subi un choc:

N.

i =N, [e‘f"“ - e‘f‘”’i] (5.5.1.c.a.)

o
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Si la couche est assez épaisse, de 1’ordre du libre parcours moyen de diffusion, la plupart
de ces N; neutrons subissent plusieurs chocs dans cette couche et n’en ressortent qu’a 1’état
thermique. (Le libre parcours moyen de diffusion Aq peut étre de 1 4 2 cm dans 1’eau pour des
neutrons déja fortement ralentis).

Les dimensions du milieu sont grandes devant 1’épaisseur d’une couche, les neutrons
thermiques de la i®*° couche paraissent tous venir d’une coquille source sphérique de rayon:

p R; + P;
"= Q= Ty

Le terme source Q utilisé dans ’équation de diffusion devient N;. Il donne un flux partiel ¢;
et le flux total est ¢ = 2 ¢,.

¢) b. Choix des sections efficaces

La section efficace adoptée est une section efficace moyenne tenant compte de toute la
répartition spectrale des neutrons rapides. Il est difficile d’obtenir avec précision des valeurs
exactes par intégration des courbes de sections efficaces en raison des raies de résonance (Réf. 25).
De plus, la forme du spectre de la source n’est pas connue avec précision. Les valeurs suivantes
approximatives des sections efficaces de diffusion élémentaires ont été retenues:

o, hydrogéne = 1,5 barn
o, carbone = 1,8 barn
o, oxygene = 1,9 barn

Elles pourront étre éventuellement modifiées a la suite de calculs d’approximation.

5.5.2. Application de la méthode du premier choc

Le flux élémentaire ¢; provenant de la seule coquille source de rayon r' = Q; est donné
par la relation:

(i)(r) _ No (e—fd Ri _ e—Ed Pi)\/3zT [e..K[QI._,.I _ e_K(r+Ql._2,.~)] (5 52 1)
l 8nrQ; /2 o

La thermalisation étant un phénomeéne continu il est possible d’assimiler a
N; = Ny[e ™R —¢727]
I’élément différentiel
dN = N,X, e “RdR

Le flux total est donné par:

R=w _

— i

¢(r) =J \/3ZTNOEdi K [e—K(R—r) _ e—K(r+R—2r")]dR
R=0 87trR\/Ea

—K[R—¥]

R

La fonction F recherchée n’aura donc pas plus de représentation analytique dans cette
méthode que dans la méthode de 1’Age. Mais il est possible d’obtenir par intégration numérique
les valeurs du flux thermique pour chaque distance source-détecteur.

L’intégration de J dR ne semble pas possible analytiquement.
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@) Mode de calcul

L’intégration numérique nécessite le choix des rayons des couches de ralentissement et
des coquilles sources et la programmation du cheminement du calcul.

Afin de tenir compte du pouvoir réflecteur non nul du bain thermostaté, 1’épaisseur du
milieu ralentisseur est prise égale a 25 cm. Expérimentalement elle est de 19 cm puisque la cuve
a 40 cm de diamétre et la source 1 cm de rayon. Mais les 10 cm d’épaisseur du bain thermostaté,
d’une teneur en hydrogéne voisine des corps étudiés, renforce le flux au voisinage des limites
de la cuve.

Ces 25 cm de modérateur sont découpés en 11 couches d’épaisseur variable. Soit en
partant de la source: 4 couches de 1 cm, 4 couches de 2 cm, 2 couches de 4 cm et 1 de 6 cm.
Les couches voisines de la source sont les plus minces puisque le gradient de flux y est plus éleve.
Chaque couche ralentisseuse contient une coquille source centrale. Les rayons de ces co-
quilles Q;sont 1,5-25-3,5-45-6-8-10-12-15-19-24 cm.

Les flux sont calculés en onze points différents d’abscisse r, séparés par des intervalles
de 1 cm au voisinage de la source. Les distances r choisies sont: 2-3-4-5-6-7-9- 11
13- 15-17 cm. Au-deld de 17 cm le flux risque d’étre trop perturbé par D’effet de bord.

b) Résultats

Chronologiquement, les premiers résultats ont porté sur la source non absorbante, I’équa-
tion de diffusion ayant d’abord été établie pour cette derniére.

— laplatissement (AP) du flux qui est le rapport de I’intensité pour une distance source-
détecteur de 3 cm a I’intensité correspondante pour 17 cm. Pour les résultats expérimentaux
ces aplatissements varient de 4,65 pour le benzéne 4 13,4 pour la glycérine en passant
par 10,8 pour 1’eau. Les corps de faible densité, contenant peu d’hydrogéne comme le
benzene, ont un flux plus aplati que les corps denses et riches en hydrogéne comme la
glycérine. Cela s’explique par la forte section efficace de diffusion de I’hydrogéne qui
empéche les neutrons de s’éloigner beaucoup de la source. Les flux calculés devront
présenter des aplatissements voisins des aplatissements des flux expérimentaux.

— le facteur de proportionnalité (PO) qui représente le rapport de I’intensité du flux calculé,
normalisé, 4 I'intensité du flux expérimental pour la distance 9 cm. Le flux calculé est
normalisé par un facteur K qui est le rapport des flux expérimental et calculé de I’eau a
la distance 9 cm.

L’eau est choisie comme référence puisqu’elle peut étre obtenue trés pure, et que sa
teneur en hydrogene correspond a la moyenne des corps étudiés. La distance de 9 cm est & peu
prés & mi-chemin de la source et du bord de la cuve, au centre de gravité des courbes
de flux.

Les calculs seront considérés comme valables si le rapport PO est voisin de 1 pour tous
les corps. Si, alors, les aplatissements AP sont identiques pour les résultats calculés et expéri-
mentaux, les flux théoriques normalisés et expérimentaux, doivent s’identifier.

L’utilisation des sections efficaces définies en (5.5.1.b.c.) ne donne pas nécessairement
les meilleurs résultats. Tl est intéressant d’essayer d’autres sections efficaces. Pour contrdler ce
choix, il n’est pas nécessaire de calculer les flux de tous les corps. Certains corps trés voisins ont
des cartes de flux identiques. Pratiquement, les contrdles portent sur dix corps: 1’eau, le benzéne
peu dense et pauvre en hydrogéne, la glycérine dense et hydrogénée, la décaline, le pentane
et le cyclohexanol. Les calculs n’ont lieu que pour les distances 3 cm, 9 cm et 17 cm nécessaires
au calcul des coefficients AP, PO, K. Cette réduction du nombre de calculs permet 1’essai d’un
nombre assez grand de sections efficaces. Pratiquement, ce sont surtout les sections efficaces
de diffusion de I’hydrogéne qui vont devoir varier.
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b) a. Source non absorbante

Les flux sont calculés selon la formule:

No(e %aRi — g=%aPy [35 ;
o(r) = Z_——V-O(e 5 Qe /?)V T [emKIQimrl _ g K400 (5.5.2.2)
! nr i\/ a

Les flux calculés différent beaucoup des résultats expérimentaux. Le tableau I résume
les principaux essais effectués. Les facteurs de proportionnalité PO ne sont pas trop différents
de 1 les écarts ne dépassent pas 20 9. Les facteurs d’aplatissement 4P sont en moyenne 4 fois
plus importants que dans les résultats expérimentaux.

Il n’y a guére de chance d’obtenir un meilleur accord des résultats avec d’autres sections
efficaces. Le large éventail expérimenté et présenté sur le tableau 2 ne montre aucune valeur
intéressante. Il est préférable d’essayer le modéle a source absorbante.

b) b. Source absorbante

Ce modele de calcul a ’avantage de rendre compte de la dépression de flux au voisinage
de la source constatée dans les résultats expérimentaux. Il traduit d’ailleurs une réalité physique
puisque I’Americium 241 présente une forte section efficace de capture pour les neutrons ther-
miques (environ 600 barns).

Deux calculs ont été effectués. Le premier avec la relation (5.5.1.d.) obtenue par inté-
gration de ’équation de diffusion (5.5.1.a.3). Son inconvénient réside dans I’atténuation du flux
en fonction de la distance source-détecteur de la forme (voir la relation 5.5.2.1):

H(r)

rQi\/Z

¢{r) =

Dans cette relation Q; est le rayon de la i#™ coquille source (rayon appelé aussi r')
de neutrons thermiques, X, la section efficace d’absorption du milieu. Les grandes valeurs de
et Q; atténuent trop fortement le flux loin de la source. L’aplatissement 4P risque d’étre trop
élevé. Dans les calculs par la méthode de 1’Age de Fermi les fiux sont de la forme H(r)/r (voir
la relation 5.3.2). Une relation de ce type peut €tre utilisée.

Le deuxiéme calcul essaie de réduire 1’aplatissement AP trop important en utilisant une
formule semi-empirique dont le mérite essentiel est de donner des résultats plus conformes a
la réalité. Pour atténuer D’affaiblissement du flux aux grandes distances source-détecteur le
deuxie¢me calcul remplace:

Le tableau 3 traduit les principaux résultats du premier calcul. Pour certains groupes
de valeurs des sections efficaces, les facteurs de proportionnalité PO se rapprochent a moins
de 10 9 de la valeur 1. Les facteurs d’aplatissement 4P conservent encore des valeurs trois fois
trop grandes. Les rapprocher des valeurs expérimentales nécessiterait le choix de valeurs trop
arbitraires des sections efficaces. En particulier, la section efficace de diffusion de I’hydrogéne
pour les neutrons thermiques serait de 1’ordre du barn.

Les essais du deuxiéme calcul résumés dans le tableau 4 sont beaucoup plus satisfaisants.
Les facteurs d’aplatissement AP sont de 1’ordre de grandeur de ceux obtenus dans les résultats
expérimentaux. Les facteurs de proportionnalité PO sont plus voisins de 1’unité. La fonction
servant au calcul n’est plus une solution exacte de 1’équation de diffusion, mais elle représente
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mieux les résultats expérimentaux, ce qui est finalement le but recherché. C’est donc cette deuxiéme
fonction qui est adoptée pour les calculs de flux.
Il a été décidé de retenir comme section efficace de diffusion par atome:
— pour ies neutrons rapides:

o = 1,64 b 6 = 1,5b G40 = 1,7b

— pour les neutrons thermiques:
o,y = 60D o, = 48D 040 = 3,72 ).

Ces valeurs sont portées dans la seconde fonction flux:

— . — - Jpa——
P(r) =% Nofe ™™ __eﬂ\/ﬂr [e Kl _ o= KO+Qi=27  (552.c.)
i 871,\/ rQi/ 24

elles permettent d’obtenir des flux calculés assez semblables aux résultats expérimentaux. Les
figures (5.5.2.1) et (5.5.2.2) représentent les flux calculés du benzéne et de la glycérine d’une
part et du Pentane et de la Décaline d’autre part, aprés normalisation par le facteur K = 1,406.

Ce sont ces corps qui présentaient les plus grands écarts entre résultats théoriques et
résultats expérimentaux. La figure 5.6.1.2 résume, pour les distances d’alignement optimales,
la dispersion entre résultats théoriques et expérimentaux sur I’ensemble des produits traités.
Les écarts demeurent inférieurs a 10 9, et dans la plupart des cas ne dépassent guére quelques
pour cent.

En résumé, bien que la méthode de calcul soit encore approximative, les résultats sont
bien supérieurs a ceux obtenus par la méthode de I’Age de Fermi o les écarts atteignaient déja
30 9 avec I'eau. La dispersion résiduclle entre résultats théoriques et expérimentaux provient
d’ailleurs peut-étre de I'influence des liaisons chimiques sur la diffusion des neutrons thermiques.
La section efficace de diffusion de ’hydrogéne pour les neutrons thermiques varie beaucoup
selon la nature de la molécule renfermant les atomes d’hydrogene. Il n’a pu étre tenu compte
de cette variation dans les calculs.

5.6 — Application a la recherche d’une forme analytique simple de F

La relation 5.5.2.c. ne montre pas directement 1’influence de la composition du milieu
sur la répartition du flux. Il est donc nécessaire de calculer les flux relatifs a chaque corps pour
différentes distances et de leur appliquer les méthodes de lissage utilisées avec les résultats expé-
rimentaux.

5.6.1. Essais d’une relation linéaire

Une relation du type N = A[H] + B[C] -+ C[O] a directement été recherchée. Une
méthode de moindres carrés a permis d’obtenir les coefficients A, B, C relatifs & chaque distance
source-détecteur. Le tableau 5 compare ces coefficients aux coefficients relatifs aux résultats
expérimentaux.

Les coefficients expérimentaux et calculés relatifs a une distance ne sont dans des rapports
voisins que pour les distances sources-détecteurs comprises entre 5 et 13 cm. La dispersion des
rapports aux deux extrémités de cet intervalle peut éventuellement &tre attribuée:

— ala géométrie non ponctuelle du détecteur BF3 inconvénient trés sensible au voisinage
de la source ou le gradient de flux est élevé.
— au manque de définition des coefficients 4, B, C au-dela de 13 cm.
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Les courbes représentatives des écarts types relatifs A4/4, AB/B, AC/C ont des minima
trés marqués vers 2,5 cm; mais ces écarts types relatifs dépassent I’unité au-dela de 13 cm (voir
figure 5.6.1.1).

La figure 5.6.1.2 compare les résultats théoriques et expérimentaux mis sous la forme
linéaire:

i Nc o = [g L5
[c1+5M0]  [C1+3[0]

La distance source-point de mesure a été choisie comme valeur moyenne puisque les
résultats théoriques ont leur maximum de linéarité & 2,5 cm et les résultats expérimentaux a
6 cm (voir tableau 5 — la liste des produits correspondant a chaque N°).

Il convient d’éliminer les quelques corps de pureté douteuse, tels que:

Ethyléne Glycol (4)
Huile de vaseline (12)
Décaline (23)

L’accord entre les deux résultats devient alors acceptable, bien que la glycérine (5), le

pentane (8), le cyclohexanol (24) présentent des dispersions relatives de 1’ordre de 5 %, a 10 %.

Remarque

Dans la zone de linéarité maximale la relation expérimentale peut se mettre sous la forme:
N =K [17,5[H] +[C]+ 0,7[0]}

La relation 5.5.2.c. peut fournir une explication approximative a ce résultat. Les milieux
diffuseurs sont riches en hydrogéne, donc les neutrons thermiques ne diffusent jamais trés loin
de leur lieu d’apparition. (La longueur de diffusion est en général inférieure a 3 cm). La forme
du flux est surtout influencée par le pouvoir ralentisseur des différents milieux. Ce sont finalement

—Z4Ry

les termes en e qui vont donner la forme du flux. II sera possible d’écrire:

¢ ~ DA [e R g7

En développant en série de Taylor autour de X, = 0,24 (valeur moyenne observée pour
les différents corps), il vient aprés sommation:

¢ ~ K2,
Or: B L
K> = K[Nyosg + Neoye + Neoyo]
en posant:
Ng = B[H, Ne=2[cl, N =2T0]
n= ’ ¢ pptvd T
il vient: L
¢ ~ KB [[H]E_ +[c]1Z< 1 [0] "SOJ
s 12 16

soit, avec les valeurs choisies en 5.5.2.c.:
¢ =N=k |:13[H] +{C]+ 0,85[0]]

relation trés analogue a la relation expérimentale.
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5.6.2. Généralisation

La relation linéaire n’est qu’approximative. Dans les résultats expérimentaux il est pos-
sible d’incriminer les erreurs de mesure: fluctuations statistiques, analyses du milieu, position-
nements des détecteurs, ou influence des liaisons chimiques. Ici la précision des calculs dépasse
de beaucoup les écarts constatés (voir figure 5.6.1.2) et les liaisons chimiques n’ont pas été intro-
duites dans le calcul.

Il semble que les coefficients 4, B, C, soient eux-mémes des fonctions de [H], [C], [O],
ces termes n’intervenant toutefois qu’au second ordre. Un essai de détermination de ces coeffi-
cients a pu étre effectué. Des calculs de flux sur des hydrocarbures fictifs, ou [H] varie sur une
large gamme pour plusieurs valeurs de [C], ont permis de tracer les courbes de la figure 5.6.2.1.
Dans la mesure ou ces calculs sont encore valables sur les plages de variation de [H] et de [C],
il apparait que la pseudo-droite trouvée plus haut est en réalité¢ formée d'un faisceau d’arcs
de courbes a grands rayons.

Dans la zone de [H]/[C] correspondant aux hydrocarbures réels, ces arcs se re-
coupent (voir figure 5.6.2.2). Ce résultat semble important car il exclut toute éventualité d’obtenir
une relation linéaire parfaite, valable pour des corps trés divers.

Si la dispersion expérimentale constatée n’était due qu’aux erreurs de mesure ou au
défaut de pureté des produits d’étalonnage, il serait possible de la réduire indéfiniment.

S’il apparait que la dispersion résiduelle ne peut étre éliminée qu’aprés détermination
de la nature du produit utilisé (détermination du paramétre [C] par exemple), les mesures seront
entachées d’une erreur fondamentale.

5.7 — Conclusions

La méthode du premier choc donne un mode de calcul des flux thermiques valable dans
un milieu hydrogéné. La fonction F recherchée primitivement n’est pas déterminée analyti-
gquement, mais par approximation, cependant les solutions numériques de 1’équation de flux
sont aisées a trouver.

Il devient possible de calculer les flux thermiques dans des milieux fictifs. Ces résultats
permettent de tracer des courbes représentant la variation du flux 4 une distance donnée de la
source, en fonction de la teneur en hydrogéne, les teneurs en carbone et en oxygeéne servant de
paramétres. L’analyse des familles de courbes obtenues permet 'interprétation des résultats
expérimentaux et donne un ordre de grandeur de la précision maximale que peut atteindre un
appareil de mesure de densité par rayonnement #n — 9.

6 — ATTENUATION EXPONENTIELLE D’UN RAYONNEMENT GAMMA
DANS LES HYDROCARBURES — APPAREILLAGE EXPERIMENTAL

La mesure du flux de neutrons thermiques assurant une des deux mesures nécessaires
a la détermination des deux parameétres: teneur en hydrogéne et teneur en carbone, le signal
complémentaire peut étre fourni par ’absorption exponentielle d’un faisceau fin de rayons
gamma. L’emploi d’un « densimétre » existant comme par exemple le densimétre SAIP n’a pas
été retenu pour des raisons d’ordre expérimental; il aurait été nécessaire d’en examiner la géo-
métrie et, le cas échéant, d’en remanier la collimation selon les régles énoncées dans cette étude-
Il nous a paru aussi simple d’associer a nos mesures neutroniques une mesure gamma obtenue
avec un détecteur a scintillation dont la stabilité serait convenablement assurée.
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6.1 — Remarques générales sur les jauges y

6.1.1. Principe de la mesure

La loi de Beer-Lambert
I=1¢e#

ol I, est Pintensité initiale d’un faisceau
I Dintensité finale
le coefficient d’absorption linéaire
x D’épaisseur de matériau traversée

avec
p=mp
m étant le coefficient d’absorption massique
p la densité

s’applique & tout faisceau suffisamment collimaté a 1’exclusion des phénomeénes secondaires.
Si la géomeétrie est grossiére, la loi d’absorption n’est plus exponentielle et devient impos-
sible & définir par un étalonnage simple; d’autre part, I’existence de rayonnements dégradés
rend la mesure sensible aux impuretés (Réf. 52).
Dans le cas d’hydrocarbures, le coefficient ¢ s’exprime en fonction des teneurs en hydro-
géne et carbone par la relation:

po=pg.[H]+ pc.[C]

Les termes ugm et ue désignant les coefficients d’absorption linéaires spécifiques de I’hydro-
géne et du carbone.

6.1.2. Généralités sur les jauges gamma

Un densimétre a radiation gamma comprend trois éléments de base:

— un ¢émetteur de rayons gamma constitué¢ d’une source scellée le plus fréquemment de
Csi37 ou de Cof0,

— un détecteur (scintillateur associé a un photomultiplicateur, ou chambre 2 ionisation),

— un ensemble électronique de comptage.

Deux causes d’erreurs interviennent dans les mesures et le choix du rayonnement et de
I’épaisseur de 1’échantillon s’établit de fagon a minimiser ces erreurs:

— La cause d’erreur preponderante provient des fluctuations statistiques: Al = + \/T
Dans ce cas, I’erreur relative sur le terme X dans la relation générale I = I,e”** s’écrit:

L’erreur devient minimale pour un I, donné pour X = 2,
— La cause d’erreur prépondérante provient des dérives de 1’appareil de détection

dx P Al
X  uX 1,

L’erreur devient minimale pour un I, donné, pour uX = 1.
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Dans le cas général ou les erreurs proviennent a la fois des deux causes, il suffit de choisir
le rayonnement et 1’épaisseur de ’échantillon pour que

1< puX <2 (Réf. 39)

Naturellement, la source étant choisie, il faudra tenir compte de sa décroissance pour
modifier périodiquement les valeurs de I,. Dans le cas présent le Cs!37 ayant été sélectionné,
cette décroissance est de 0,175 9 par mois, ce qui n’entraine qu’une correction hebdoma-
daire.

6.1.3.  Calcul des caractéristiques géométriques de la jauge

Les coefficients y¢ et un des formules précédentes sont:
— Pour une source de césium: ug = 0,148 pe = 0,072
— Pour une source de cobalt: ug = 0,117 pc = 0,059
L’association de ces valeurs avec les compositions chimiques des corps que ’on étudie,
conduisent au tableau ci-dessous. Le benzéne CS6H® et I’isooctane C8H18 représentent les valeurs
extrémes des concentrations relatives C/H.

i |
| m (cm?/g) ‘ wx = pr — [H] + uc . [C]
p (gfem?) - —
‘ Cob0 Csl87 | Co80 ‘ Csl137
| |
Ce¢Hg 0,879 \ 0,143 0,179 0,126.X 0,157.X
CgHig ‘ 0,70 ‘ 0,235 0,295 0,164. X 0,206. X
| |

L’optimum de fonctionnement est atteint pour des épaisseurs de 1’ordre de 10 cm avec
le Cs137, de 12 4 15 cm avec le Cof0,

6.2 — Montage expérimental

Le détecteur est un photomultiplicateur (53 AVP) associé a un scintillateur I Na de 2,2 cm
de rayon et de 5 cm de longueur. 11 est thermostaté par une chemise d’eau. Un cylindre de plomb
protége ’ensemble des rayonnements parasites tandis qu’un écran de plomb de 5 cm d’épaisseur
percé d’un trou de 1,8 mm de diameétre, assure la collimation. Un ensemble d’électronique
classique compte les impulsions venant des détecteurs.

La cellule contenant le liquide dont on veut mesurer la densité est constituée d’un tube
en acier inoxydable d’un diametre d’environ 10 cm, de longueur 30 cm, fermé a ses deux extré-
mités par des joues en acier inoxydable munies d’ajutages pour permettre la circulation du
liquide a P’intérieur. Cette cuve est soigneusement calorifugée avec du polystyréne expansé.

Le liquide qui circule a l’intérieur est maintenu & température constante grice a un
systéme auxiliaire, et la circulation d’eau se fait au moyen d’une pompe péristatique. Ce systéme
auxiliaire comprend une petite cuve contenant le liquide étudié, prévue pour recevoir la jauge
a neutrons nécessaire a la mesure complémentaire. Cette cuve est immergée dans un bain d’eau
thermostatée au moyen de deux pompes chauffantes.
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6.3 — Mesures

Les recherches classiques d’un palier de comptage a partir des courbes de discrimination
obtenues pour plusieurs HT de fonctionnement du P.M. ont permis de fixer cette HT a 1 650 Volts
pour des conditions de travail optimales. Le seuil de discrimination des comptages est fixé a
0,2 Volt. Dans ces conditions, le taux de comptage est de ’ordre de 2 000 ¢/s et le mouvement
propre de la sonde de 4 cfs.

L’erreur de mesure dépasse rarement -+ 2¢ mais des fluctuations irréguliéres peuvent
provenir des variations de tensions du secteur. Par conséquent, il est nécessaire de faire avant
chaque mesure un comptage sur cale étalon pour établir des corrections.

L’atténuation exponentielle, donc la bonne collimation, du faisceau a été vérifiée en
disposant entre source et détecteur des échantillons de graphite de 8, 7, 6 et 5 cm d’épaisseur.

La détermination exacte de 1’épaisseur de liquide traversée peut se faire en remplissant
la cellule de mesure d’eau permutée. La température de cette eau permet de calculer son coef-
ficient d’absorption linéaire pour le rayonnement du Cs!37.

1, = 0,0857.p

D’ou I’épaisseur d’eau traversée:

. 1 N,
Y = —eLOgT

No et N étant les intensités mesurées respectivement cellule vide et remplie d’eau.
L’erreur maximale sur ¥ peut &tre calculée simplement a partir de la relation ci-dessous:

= + +

AY  Agp, Ap+J1 1
Y e p N, N

. A - .. . oy
Pratiquement LHe _ 103 Précision généralement admise dans la littérature (Ref. 38).

e

Il vient alors:

AY
= =210"?
v 0

L’erreur est plus grande que celle prévue initialement en partie parce que ’on a donné
ici Verreur maximale et non I’écart type et qu’il y a une erreur de 1%/, provenant des valeurs
données des u.. Une détermination plus précise de ue, a partir cette fois d’une cuve rectan-
gulaire dont I’épaisseur serait connue avec une grande exactitude, abaisserait l’erreur Ay, /u,
a quelques fractions de pour mille.

Des mesures de la densité de 1’eau a des températures différentes ont été effectuées pour
vérifier le bon fonctionnement de la jauge (dérive, reproductibilité) et déterminer ’erreur expé-
rimentale que I’on peut commettre sur une mesure de densité. Si y. est le coefficient d’absorption
massique de 1’eau, que nous avons pris égal a:

i, = 0,0857 £ 0,0001
Perreur maximale sur la densité devient:

Ap  Ap, n AY + o
0 e Y aLoga

En fait, puisque nous avons calculé I’épaisseur y & partir d’une valeur bien déterminée
de z,, quand on mesure la densité de I’eau a une température différente, on effectue des mesures
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relatives. L’erreur sur le produit u.Y qui reste évidemment invariable, peut étre prise égale a
zéro. Donc:

Ap — 10—3
p

toujours a condition d’effectuer des comptages de I’ordre:

N, = 3.10° impulsions
N, = 10° impulsions

Les mesures de densité ont été effectuées sur de I’eau a 39,8°C, puis a 12,8°C.
1° Eau a 39,8°C
Les tables donnent: p3o 5 C = 0,992289

Densité mesurée p’ |Pmoyen — p’| = Ap

0,9931 0,001
0,9918 0,002
0,9956 0,002
0,9947 0,001
0,9941 0

P moyen = 0,994 Apmax = 0,002

p = 0,994 + 0,002

L’erreur relative sur la mesure de densité est donc:

AP _ 5103
p

2° Eau a 12,8°C
Les tables donnent: p,, g °C = 0,999402

Densité mesurée p’ }pmoyen — p’| = Ap

0,9992 0,0002
0,99975 : 0,0008
0,9986 ‘ 0,0004
0,9995 f 0,0005
0,9982 | 0,0008

pmoyen = 0,99905 | Apmax = 0,0008

p = 0,999 + 0,001
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L’erreur expérimentale est donc:

Si I’on tient compte de la dilatation du récipient contenant le liquide dont on mesure
la densité, pour un écart de température de 40 °C 4 26 °C = 14°C, on a un accroissement Ay,
de 1’épaisseur Y du liquide:

Ay = 10 x 1075 x 14 = 0,014 mm

car le coefficient de dilatation linéaire de ’acier est de ’ordre de 10 x 10-6. La variation de
comptage qui en résulte est:

AN = I’ICNAY
Pour un comptage de ’ordre de 108:

AN ~ 0,086 x 0,014 x 10°
AN ~ 1200 cp
26 = 2/N = 2000 cp

On peut donc, en premiére approximation, pour les calculs négliger I’influence de cette
dilatation, puisqu’on ne veut que mesurer Uerreur due a la mesure. Mais ceci montre I’importance
des fluctuations de température sur les mesures de densité.

7 — INTERPRETATION DES MESURES ET PRECISION

1l convient de tirer des conclusions sur les possibilités de la méthode neutron-gamma et
d’examiner la précision qu’elle autorise dans les mesures de teneurs en hydrogéne et en carbone.
A la lumiére du chapitre 5.6 il apparait nettement que les résultats des mesures neutroniques
dans les hydrocarbures se présentent comme des fonctions des deux paramétres, teneurs en
hydrogéne et teneurs en carbone. Associées a des mesures par absorption gamma, dépendant
elles-mémes de ces deux parametres, les mesures neutroniques peuvent apporter la solution du
probléme a deux inconnues qu’est la mesure de densité d’hydrocarbures purs.

Les résultats neutroniques peuvent s’associer de deux fagons avec les mesures par absorp-
tion gamma:

— en assimilant & une loi linéaire la relation obtenue entre taux de comptage neutronique
et teneurs en hydrogene et en carbone,

— en tragant un systéme d’abaques permettant de faire correspondre parfaitement chaque
hydrocarbure a un groupe de résultats comprenant une mesure gamma et une mesure
neutronique.

Le premier procédé ne peut étre précis si la relation linéaire n’est qu’approximative, mais
offre ’avantage d’une grande simplicité. Le second qui cerne de plus prés la réalité, présente
des problémes d’étalonnage et de traitement complexes.

L’étalonnage de systémes d’abaques reposant sur ces deux procédés permet de vérifier
quelle erreur l'utilisation de chacun d’eux apporterait dans des mesures réelles. De plus, la
possibilité d’avoir a la fois des résultats expérimentaux et théoriques, permet d’apprécier quelles
sont les parts de la dispersion statistique et de la dispersion naturelle dans chacun des types
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de représentation utilisés. Elle permet de déterminer la précision maximale qu’autoriserait la
méthode avec un systéme d’abaques dépourvu d’erreurs.

7.1 — Précision lorsque la mesure gamma est associée & une mesure neutronique assimilée a
une loi linéaire

7.1.1. Principe de la mesure
La détermination de [H] et de [C] dans les hydrocarbures ne contenant pas d’oxygéne

ou d’impuretés s’effectue a partir des deux relations:
— La relation donnée par la mesure gamma

1 I,
—Log— = pu[H] + pu[C]
x 1

— Larelation donnée par la mesure neutronique

N = A.[H] +B.[C]

Les résultats s’écrivent apres résolution du systéme sous la forme

[H] = a.N+b.Log£[9~

[C] =a.N+fLog —Ill (7.1.1)

D’aprés ce qui a été vu en 5.6.2 les coefficients a, b, a, f§, ne sont pas rigoureusement des
constantes mais des fonctions du second ordre de [H] et [C]. Il en résulte une dispersion des
résultats autour de la représentation linéaire et une erreur fondamentale dans I’étalonnage. Il
est possible d’évaluer cette erreur. 1l suffit de supposer que la méthode de calcul de flux mise
au point donne des résultats correspondant assez bien au phénomeéne réel, ce qui semble vérifié,
et d’effectuer un calcul d’erreur sur ces résultats. Ces calculs d’erreur se rapportent a un écart
type.

7.1.2.  Erreur théorigue due a la dispersion fondamentale des résultats de calculs neutroniques

En supposant les mesures gamma idéalement précises (fluctuations statistiques négli-
geables, loi exponentielle d’absorption gamma rigoureusement observée), il devient possible de
déterminer, comme dans le cas d’un étalonnage, a, b, a, B a partir des valeurs [H] et [C] des
différents hydrocarbures. Il suffit de résoudre le systeme formé des équations:

[H]l = aNi + bLog% (712)

Chacune de ces équations correspond a 1’'un des hydrocarbures utlisés. Un systéme
semblable peut étre réalisé avec les teneurs en carbone [C].

1 .
Les valeurs des N; et des Log I—" sont données par les calculs avec toute la précision
i

désirable. Les résultats obtenus avec les flux théoriques relatifs a 14 hydrocarbures, (voir tableau 7)
donnent pour un choix convenable des unités:

a=145.10"% b= —-4T71
Aa = 0,82.107° Ab = 0,22

a = —0,287.1073 B = 334,0
Ax = 0,12.107° Af = 0,32
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7.1.3.  Erreur introduite dans la mesure dans le cas d’un étalonnage a partir des résultats de calculs
neutroniques

Les coefficients a, b, a, f# étant déterminés avec les précisions données ci-dessus, il reste
4 examiner comment les erreurs de comptage sur N, [ et I, influeront sur les résultats d’une
mesure particuliére. A partir des relations (7.1.1) il est possible d’écrire:

A[H] = A(a.N)+A(b.LogIT")

avec
Ala.N) =a.AN + N.Aa

et

1 1
A(b.LogT”) = b [AII" +#—] +LogT".Ab

. 1 .
Soit dans le cas présent avec Log—Ii ~ 3 (voir tableau 7)

Al
I

Al
° = — = 0/0
i 0,1

o

avec N = 10°, les erreurs maximums sur [H] et [C] sont de I’ordre de: A[H] = 1,6 g/dm’,
A[C] = 3 g/dm>.
L’erreur totale sur la densité de ’hydrocarbure devient:

Ap = 4,6 gidm® ~ 04 %

Remarque

Les N, I, et I obtenus ne sont pas seulement entachés de ’erreur liée aux fluctuations
statistiques mais de ’erreur venant de la dérive des détecteurs. Cette dérive peut &tre corrigée
par des réétalonnages fréquents. Si Ny et I; sont les mesures brutes, les valeurs & introduire
dans les calculs seront No = kN1, Iz = Klp. Les quantités k et K sont elles-mémes les quotients
de deux comptages d’étalonnage.

N'EO JEO

N'EA k= FEA

AN'EA et FEA sont les comptages d’étalonnage précédant immédiatement la mesure.
AEO et FEO les comptages d’étalonnage effectués a 1’origine au moment du tarage de ’appareil.
Les erreurs a introduire dans I’appareil deviendraient:

AN = AN, = AN, + AW EO + ANVEA
Al = Al, = Al, +AJEO + ASEA

Pour que les valeurs A[H] et A[C] déja assez fortes ne soient pas exagérément accrues,
il serait souhaitable que les erreurs statistiques des mesures d’étalonnage soient minimisées.
Ceci ne peut étre obtenu qu’en accroissant la durée de !’étalonnage. Si la durée de la mesure
évaluée a partir des données de 1’étude expérimentale, peut étre estimée a environ 10 minutes,
la durée de ’étalonnage devrait atteindre une demi-heure. 1l serait d’ailleurs souhaitable de
prévoir un réétalonnage toutes les 3 ou 4 heures surtout si ’appareil est soumis a de fortes varia-
tions de température.
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1.1.4.  Erreur introduite dans la mesure lors de I'étalonnage expérimental

On obtient un ordre de grandeur de 1’erreur introduite dans les mesures expérimentales
en reprenant le raisonnement des paragraphes 7.1.2 et 7.1.3.

Le tableau 8 rassemble les valeurs expérimentales introduites dans le systéme d’équations
du type (7.1.2).

a = 2,00.107* b= —2,60
Aa = 7,7.107° Ab = 0,22

= —0,397.1073 B = 376,4

A=0,015.10"3 AB = 4,1

Les mesures sur N ne dépassent pas 0,3 9/ de précision (& un écart type prés). Les mesures
gamma sont encore supposées dépourvues d’erreurs. Dans un étalonnage réel, I’erreur qu’elles
entrafneraient, serait en partie compensée par un accroissement de précision statistique sur les
mesures neutroniques dont ’erreur ne dépasserait pas 0,1 %. En bonne approximation, les
erreurs sur [H] et [C] deviennent:

A[H] = 8 g/dm®
A[C] = 12,4 g/dm®
Ap = 20,4 g/dm® ~ 2%

I

7.2 — Précision lorsque la mesure gamma est associée a la mesure neutronique au moyen d’un
abaque

71.2.1. Systéme de représentation utilisé

La recherche d’une loi analytique simple reliant mesure neutronique et composition des
hydrocarbures étant impossible. il faut se cantonner a une représentation graphique des résultats.
Puisque les teneurs en hydrogéne et en carbone influent sur les mesures, il est possible d’écrire
les deux relations générales: pour les mesures neutroniques: N = f([H], [C]); pour les mesures
par absorption gamma I = F([H], [C]). La seule hypothése faite sur les fonctions f et F est
leur continuité par rapport a [H] et a [C].

Cette continuité est trés vraisemblable puisqu’il s’agit de fonction représentant un
phénomene physique. I devient possible, connaissant graphiquement I = F ([H], [C]), de
construire point par point [H] = U (I), ia teneur en carbone [C] étant utilisée comme para-
meétre. En portant ces valeurs de [H] dans la fonction N = f([H], [C]) il est possible de
construire N = G¢;(I). Autrement dit, dans un systéme de coordonnées N et I il est possible
de construire des courbes reliant la mesure neutronique N a la mesure gamma 1. Ces courbes
établies pour un appareil donné sont paramétrées en [C]. Pour des hydrocarbures ayant une
teneur en carbone fixée, la méme pour tous, et des teneurs en hydrogéne différentes, la mesure
neutronique sera liée a la mesure gamma par une seule courbe non analytique. Il est donc
possible, avec les résultats obtenus par calcul de tracer tout le réseau des courbes N = Gcy(I)
(voir figure 7.2.1.). Le quadrant inférieur renferme les courbes [H] = U (I).

7.2.2. Correspondance avec les résultats expérimentaux
L’expérience ne permet d’obtenir qu’un point d’une courbe N = G, (I) puisqu’il n’est

en pratique, pas possible de disposer de deux corps ayant la méme teneur en carbone et des
teneurs en hydrogéne différentes. Mais les résultats théoriques donnent avec une bonne précision
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la forme des abaques. La figure (7.2.2.1) montre comment se placent les points expérimentaux
par rapport aux courbes théoriques. Les valeurs des abscisses I = [, e~ (*nlHI7uclCDx gon¢
supposées connues avec une grande précision puisqu’elles dépendent d’une loi bien définie. i
est rappelé que les résultats théoriques et expérimentaux ont été normalisés pour 1’eau (voir
5.5.2). Les résultats expérimentaux sont tous décalés par rapport aux résultats théoriques. Ceci
peut traduire le fait que nos calculs de flux neutroniques représentent d’autant moins la réalité
que les teneurs en carbone sont plus élevées.

Le tableau 6 résume les écarts observés entre flux calculés et flux expérimentaux pour les
différents milieux étudiés. Les flux expérimentaux sont mesurés pour une distance source-détec-
teur de 3 cm. Les flux calculés ont été déterminés pour une distance source-détecteur identique.
Ils ont tous été normalisés par le facteur K déja cité en 5.2.2.

La figure 7.2.2.2 représente les écarts observés entre flux calculés et flux expérimentaux
en fonction de la teneur en carbone. On constate que les points expérimentaux (aux erreurs
statistiques prés) s’alignent bien selon la relation AN = A [C] + B, A et B étant des constantes.
Cette loi semble minimiser I’influence des liaisons chimiques sur les résultats de mesyre. Si ces
liaisons avaient un role important, les écarts entre théorie et expérience se répartiraient selon
les familles chimiques des corps et non proportionnellement a leur teneur en carbone. Naturel-
lement, nos résultats expérimentaux ne sont donnés qu’a 0,3 9/ prés et nous ne pouvons garantir
qu’une influence des liaisons chimiques ne s’exerce pas 4 un niveau plus faible entrainant des
écarts de ’ordre de 0,1 % par exemple.

De plus, il se peut que le type de représentation choisie N théorique — N expérimental,
en fonction des teneurs en carbone, ait atténué [’effet de la liaison chimique. Une autre repré-
sentation N théorique — N expérimental, en fonction des teneurs en hydrogéne, sépare bien
Jes résultats en deux familles de points dont I’une rassemble les milieux comportant une double
liaison entre atomes de carbone (voir planche 7.2.2.3). Mais la représentation utilisée dans la
planche 7.2.2.2, parait trés valable et permet d’utiliser la disposition rencontrée dans la planche
7.2.2.1, a des fins de mesure.

7.2.3. Méthode d’étalonnage préconisée

Pour tirer parti d'un appareil réalisé suivant le principe préconisé, il faudrait recourir
simultanément aux calculs et a I’expérimentation pour 1’étalonner. Les calculs donnent la forme
générale des abaques et permettent des interpolations. En réalisant des mélanges de plusieurs
hydrocarbures convenablement choisis il est possible d’obtenir au moins deux milieux ayant
une méme teneur en carbone et des teneurs en hydrogéne différentes. Ceci permettra de tracer
la courbe relative & une teneur en carbone. En réalisant cette opération pour deux teneurs en
carbone extrémes [C] = 500 g/dm3 et [C] = 900 g/dm3 par exemple, il sera possible aprés
interpolation d’avoir un réseau d’abaques satisfaisant. Les courbes intermédiaires s’obtiendront
en tenant compte de la courbe de la figure 7.2.2.2.

7.2.4. Précision

En supposant I’étalonnage réalisé convenablement, il est possible de donner un ordre
de grandeur des précisions qu’autorisent les abaques. La figure 7.2.2.1 permet de se rendre
compte qu'une erreur de 0,1 9/ sur les mesures gamma et neutroniques aboutit & une erreur
de 0,5 g/dm3 sur [C]. Cette appréciation peut se faire en supposant les erreurs sur N et Iy de
5 % pour faciliter la lecture. L’erreur correspondante sur [H] et [C] est relevée et divisée par
50 pour aboutir au résultat cherché.
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La méme marge d’erreur reportée sur le quadrant inférieur laisse apparaitre une erreur
de 0,5 g/dm3 sur la teneur en hydrogéne. La densité est alors affectée d’une erreur Ap ~ 1 g/dm3.

Méme en tenant compte du fait que le calcul du paragraphe 7.1.3 concernait ’erreur
totale et que I’évaluation présente fait état d’un écart type, il est certain que I’utilisation d’un
systéme d’abaques a, de plus, I’avantage de rendre entiérement compte de la réponse neutro-
nique en fonction de la composition de I’hydrocarbure.

7.3 — Conclusions

L’étude de la diffusion des neutrons dans des milieux hydrogénés débouche sur deux
méthodes de mesure des teneurs en hydrogéne et en carbone dans les hydrocarbures. La précision
des mesures reposant sur ce principe, dépend a la fois de la précision des comptages servant a
I’étalonnage, de la précision des comptages de mesure et du modéle représentatif des résultats.

La précision des comptages dépend a la fois des fluctuations statistiques et des dérives
de ’appareillage électronique. Le tableau 9 résume I’ensemble des causes d’erreur et leur action
sur les mesures définitives. Toutes les erreurs statistiques sont données pour un écart type.

En fait, si d’aprés le paragraphe 1.4.4 les taux de détection dans les mesures neutroniques
ne devaient pas dépasser 300 ¢/s, les durées des mesures deviendraient prohibitives. Une précision
statistique de 0,1 9 nécessiterait des comptages de ’ordre de 1’heure. Dans les étalonnages,
une telle durée est encore concevable, elle ne I’est plus dans les mesures courantes. Aussi, fau-
drait-il envisager pour assouplir cette exigence, soit admettre ’utilisation de correction de perte
de comptage: solution peu technique; soit, envisager de faire étudier par les constructeurs de
compteurs & BF3 un compteur proportionnel sur lequel les pertes de comptage soient plus limi-
tées. La durée des impulsions dans le compteur proportionnel fonction de 1’effet capacitif du
dispositif (collection de charge sortie d’impulsion), pourrait &tre réduite.

La source Am-Be et le compteur 0,1 NE 3/1 assurent dans un hydrocarbure ordinaire
environ 300 impulsions/sec. 1l serait aisé d’augmenter ce chiffre si besoin était. On fabrique
des sources Am-Be de 1 Curie et des compteurs a plus haut rendement peuvent étre employés.
Il devient tout a fait envisageable d’avoir simultanément 0,1 % de précision statistique sur les
deux mesures avec des temps de comptage de ’ordre de 500 secondes.

A Derreur statistique vient s’ajouter ’erreur de correction de dérive. Provenant d’un
réétalonnage sur cale cette correction laisse subsister une erreur statistique du méme ordre que
la précédente (voir 7.1.3).

L’erreur de mesure a introduire sur le systéme d’abaque (7.2.2.1) dans les meilleures
conditions de travail ne sera finalement pas inférieure & 0,2 % sur Iy et sur N. Il est donc difficile
de limiter les erreurs de densité & des valeurs inférieures 4 2 g/dm3, méme avec un dispositif
de mesure technologiquement satisfaisant.
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TABLEAU 1 (paragraphe 3.2.3)

Contréle de la pureté des produits organiques

Activation
) teneurs en o Densité
Produit Na, Cl, Mn, Cu Spectrométrie infra-rouge Appréciation
NP© de référence et Nature des Impuretés Ecart a’la. general.e'de
désignation commerciale Total |2 egré de et taux dens. théori- qualité
ota Pollut. que en 1075
en ppm (10-5)
1 Eau permutée 1,5 2 5 T.B.
2 Alcool éthylique 95-96 4 6 7,09, eau T.B.
0*
3 Alcool méthylique pur 4,5 < 10 170 B.
présence
d’eau ?

4 Ethyléne glycol 11 10 550 M.
Naphtachimie
Techniquement pur

5 Glycerine 6,5 13 100 B.
Blanche pure (0,59, eau)

O*

6 Acétone 20 B.
ordinaire

7 Acide acétique 45 T.B.
pur cristallisable (0,29, eau)

Prolabo 0

8 Pentane n Pentane 250 A.B.
ordinaire + Saturés voisins
Prolabo (teneur inférieure & 0,59%,)

9 Hexane 0,59, de Benzene 1600 M.
ordinaire 1500* présence
Prolabo d’isomeéres ?

10 Heptane <7 15 94%, n Heptane 3800 M.
ordinaire 6%, Toluéne 1800* présence
Prolabo d’isomeres ?

11 Isooctane <5 < 10 1009, 2.2.4 triméthyl- 23 T.B.
Etalon Esso pentane

12 Huile de Vaseline n° 1 < 4 <3 Analyse Antar:
codex visqueuse Antar carbures naphtaniques 269,

carbures paraffiniques 74 9%, ?
carbures aromeétiques néant

[C] = 86,099,

[H] = 13,919,

13 Benzéne 17 75 0,29, cyclohexane 150 B.
Nitration 0,39, saturés paraffinique 40*

Antar (Hexane)
. pas de toluéne
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TABLEAU 1

|

Activation
teneurs en ité
Produit ‘ Na, CI, Mn, Cu Spectromeétrie infra-rouge Densité Appréciation
No de référence et Nature des Impuretés Ecart a' la. general.e 'de
N . Degré de dens. théori- qualité
désignation commerciale Total et taux 5
0 Pollut. | que en 10
m
! € pp: ‘ (10_5) j :’
‘ i i f
14 Toluene 4,5 i5 R.A.S T.B.
15 Toluéne 3,5 10 R.A.S T.B.
nitration
Antar ]
16 Ethylbenzéne | R.A.S ? 70 B.
ordinaire
Prolabo
17 Cumene < 2,5 <5 Pic parasite non identifié B.
Progil
18 Alpha Méthylstyréne ( 4 10 pas de spectre de reference pas de den- M.
Progil ‘ sité de réfé-
I ’ rence
19 Xyléne i 18 70 proportions relatives de > 120 M.
purifié 1 Méta et de Para: 3/5
Prolabo ‘
20 Xylene | 2 6 109, Toluene 6* T.B
50 909, Xyléne (Méta 709,
Antar (Para 209
(Ortho 109,
21 Cyclohexane ni aromatiques | 600 A.B.
pur ni saturés
Prolabo pureté 99,59,
22 Tétraline <5 < 10 | ‘Pic parasite non identifié 1400 M.
Progil
23 Décaline 1 2 R. A.S. densité com- ?
Progil prise entre
les densités
! des isoméres
24 Cyclohexanol 120 A.B.
Progil
25 Cyclohexanone < 8 < 16 250 A.B.
Progil
26 Gilotherm 14 70 pas de den-
749, Phénylether sité de réfé- ?
26%, diphényle rence
27 Thermipe pas de den-
‘ sité de réfé- ?
rence
| |
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TABLEAU 2 (paragraphe 5.2.2)

Sélection des sections efficaces — Source non absorbante

8¢

| |
Flux Gar 1,64 2,00 3,00 1,64 150 | 164 1,80 2,00 1,00 1,00 1,20
% | |
Rapide | ogo | 2 1,50 1,80 2,00 1,20 1,50 \ 1,50 1,50 1,80 1,10 1,80 1,50
E i “
L '
oao | £ 1,70 2,30 2,50 1,70 1,70 l 1,70 1,70 1,70 120 | 1,9 1,70
0
o |
Flux Gan § 40 40 | 40 60 60 ’ 60 60 70 80 80 80
= i |
Ther- Gac | 3 4,80 350 | 200 4,80 480 | 480 4,80 3,50 6,00 5,00 6,00
0
& ]
mique | oz 3,72 2,80 | 1,80 3,72 3,72 ‘ 3,72 3,72 3,00 7,00 \ 4,00 6,50
] e L B |
\ ’ ‘ \ ! \ | ‘ ‘
AP‘AP PO AP}PO‘APPO AP | PO | AP PO | AP | PO | AP PO\AP~PO’AP PO | AP | PO | 4P | PO
L | L \
| | T T T
Eau 37,6 44,5 64,7 | 51,8 47,5 | l'51,8 | 0 “ 42,4 \ | %) \ 8
\ i — ’ |
Benzéne 14,71 1,11 15,7‘,1,12 18,6 1,18\18,2‘1,17\17,6 411,201 22,2 126‘17,6‘:1,17\17,9 1 ‘ 41,21
! \ -
Glycerine 40,4 10,93 | 47,2 10,92 | 66,5 | 0,92 | 54,1 | 0,92 0,92 | 60,2 0,92 0,92 | 44,1 | 0,931449 0, l 410,93
| | |
Décaline 43,9095 | 51,7 094|750 | 0,93 | 59,1 | 0,93 o,94\ 66,5 | 0,93 0,93 46,5 095‘482\0,95)556 0,94
Pentane 31,9 1,05136,9 1,09}51,9 1,07 | 43,1 | 1,06 47,6[1 59,8 1,08‘361 1,06 | 368)1,06\ 1,07
I | [
Cyclohexanol 42,6’0,96‘[50,1 o,95f72,3 0,94 | 57,5 | 0,94 58,3 \ 0,95 | 64,4 | 0,94 094 45,6 | 095[47 ‘0,96‘ 0,95
i ‘ | !
‘ w | \ | | \ |




TABLEAU 3 (paragraphe 5.2.2)

Sélection des sections efficaces — Source absorbante

Fonction flux de type:

60

60

Résultats expérimentaux

4,80

4,80

3,72

3,72

\
AP | PO | 4P

Eau 32,1

43,1

|

1 37,6 1

Benzéne 12,5 | 1,09

1,18 | 16,4

1,18 | 15,2

Glycérine 34,51 0,93

0,93 i 45,4

|

0,93 i 39,5

Décaline 37,6 | 0,95

0,94 | 48,3 |
|

0,94 ‘ 41,5

Pentane 27,2 | 1,05

1,07 | 36,1

1,06

>

Cyclohexanol 36,5 0,96

10,95 | 47,2
|
|

0,95 | 40,7




TABLEAU 4 (paragraphe 5.2.2)

Sélection des sections efficaces — Source absorbante

Fonction flux de type:

7
Nrr' N4

1,64

1,20

1,70

60

Résultats expérimentaux

Eau

Benzéne

Glycérine

Décaline

Pentane

Cyclohexanol




TABLEAU 5 (paragraphe 5.6.1)

Comparaison des coefficients expérimentaux et théoriques

1 Distance

19

Distance ‘
de : Résultats théoriques [ de \ Résultats expérimentaux } Rapports des coefficients
Calcul ‘ “ Mesure ‘ ‘
§ R R A R |
A ‘ B C 1 \ A’ ‘ B ‘ c’ AlA ‘ B/B | CC
‘ ‘ | | ‘ |
o ‘ i | | 1 i \ ‘
| | | |
2 7222 10,2 8,99 2 w 820,3 33,2 26,0 : 1,13 3,25 2,88
3 714,8 9,57 6,02 3 816,0 34,6 26,0 1,14 3,61 4,30
4 617,2 17,4 10,6 4 746,5 36,5 26,7 1,21 2,10 2,50
5 500,8 23,3 14,1 5 644.,4 39,1 27,2 1,29 1,68 1,92
7 303,5 29,2 17,6 7 409,2 43,3 28,6 1,35 1,48 1,62
9 164,9 29,7 17,9 9 230,9 41,7 26,2 1,40 1,39 1,46
11 77,1 27,7 16,6 11 110,4 37,3 22,5 1,43 1,35 1,35
13,5 | 15,9 23,3 14,0 ‘ 13 35,8 31,6 | 19 | 2,25 1,35 1,35
i o | ! ‘
17 | —137,1 39,3 15,8 17 — 13 18,7 l 11 0,105 ’ 0,48 0,66
| | |




TABLEAU 6 (paragraphe 7.2.2.4)

Etude expérimentale de la différence (Flux calculé — Flux expérimental)

Comptage exp. Eau a 9 cm 51.406

(Facteur de normalisation K = = 1,406)

Comptage calculé Eau a4 9 cm - 36.564

‘ - ‘ ‘
| ‘ 4 1 |

Milieux ‘ Teneur en Teneuren N expérim. = N théorique ' N théorique | N théorique
‘ | ‘

[C] [H] 3 cm. S.D. ' avant norm. ‘ aprés norm. . N expérim,
— —
Pentane 0,51907 0,10381 97.999 78.920 | 110.961 | + 12.962
Hexane . 0,55753 0,10807 ivfl04.177 L 82.386 115.835 ‘ + 11.658
—. ' — S |
Heptane ‘ 0,59579 0,1098 ;. 107.835 84.054 | 118.180 ‘ +10.345
| : !
Isooctane | 0,57931 | 0,10862 ‘ 107.182 ' 83.040 : 116.754 | + 9.572
Huile de Vaseline 0,74365 i 0,12015 | 128.400 ‘ 92.704 | 130.342 ‘ + 1.942
Benzéne ! 0,80492 0,06751 78.074 | 55.250 i 77.681 ‘ — 393
Toluene (Antar) ; 0,7873 ‘ 0,07498 86.151 ‘ 60.960 | 85.709 “ — 442
Ethylbenzéne ‘ 0,78068 ‘ 0,08132 92.199 65.805 ‘ 92.522 : + 323
Aéuméne i 0,77117 “ 0,08568 | 96.005 69.001 ‘ 97.015 —‘ + 1.010
j(l;ha méthylstyréne 0,82735 ‘ 0,0766 —89.726 62.778 | 88.266 B — 1.4;(_)—
Xyléne (Antar) \ 0,7795 | 0,0805 B 91.853 65.160 | 91.615 : — 238
i — 1 —
Cyclohexane ‘ 0,66728 . 0,11121 114.650 85.907 | 120.785 : + 6.135
Tétraline ‘ 0,866 ‘; 0,0866 © 104.601 70.966 : 99.778 B — 4.823
Décaline ‘ 0,76419 ‘ 0,11463 125.527 89.389 ‘ 125.681 _i + 154~—
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TABLEAU 7 (paragraphe 7.1.2)

Mesure de densité d’hydrocarbures par rayonnements y — n
(cas ou ne demeure que l’erreur fondamentale neutronique)

Epaisseur de liquide traversé: 40 cm
Energie y du Cs!37 uy = 0,153 uc = 0,077.

Distance source-point de calcul = 3 cm

! | ‘ ; [
Hydrocarbures  [H]  wnlH] | [C] | 4[] unlH+ uelCl Log’7° Y
: ; |

- T T T | } a '*w e
Pentane i 0,10381 \0,0158829‘ 0,51907 }0,0399684“ 0,0558513 2,23405 _789.224
Hexane " 0,10807 10,0165347“ 0,55753 %0,04292989 00594645 | 2,37858 | 823.748
Heptane | 0,1098 “0,01679943 0,59579 J0,0458758% 0,0626752 ‘ 2,50701 | 840.400
— | !

Isooctane | 0,10862 \0,0166189: 0,57931 110,0446069‘ 0,0612258 ‘ 244903 | 830272
Huile de Vasenne__i 0,12015 ‘0,01838291 0,74365 ‘0,0572610 3*0,0756439 | 3,02576 ‘ 926,816 |
iienz‘ene ‘\_ 0,06751 0,0103290i 0,80492 10,0619788 0,0723078 2,892;i 553.112
Toluéne (Antar) 007498 ‘0,0114719‘ 07873 00606221 00720040 | 288376 | 609.884 |
______ — N _ |
Ethylbenzéne 0,08132 ;0,0124420j 0,78068 | 0,0601124 0,0725544 2,90217 ‘ 658.134
Cuméne 0,08568 ‘0,0131090 0,77117 | 0,0593801 0,0724891 2,89956 i 690.0127
Alpha Méthylstyréne | 0,0766 0,0117198 _0,82735 1 0,0637059 | 0,0754257 | 3,01702 M‘ 627.977
Xyléne (Antar) ) 0,0805 | 0,0123165 | 0,7795 00600215 0,0723380 _‘ 2,89352 ‘ 651.679
Cyclohexane v—‘f 0,11121 30,0170{51_;;7 0,66728 10,0513806? 0,0683957 T 273583 858.899
Tétraline o 0,0866 i‘o,013249;‘_~(;366 | 00666820 | 0,0799318 3,19727 | 709,583
Décaline - 0,11463 | 0,0175384 ‘_ 0,76419 | 0,0588426 N 0,0763810 T 3,05524 1 893.663
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TABLEAU 8 (paragraphe 7.1.4)

Mesure de densité par rayonnements y . n

I
(Utilisation de la formule p = aN + b Log —;)

Energie du Cs187: yg = 0,153 uc = 0,077. Epaisseur de liquide traversé = 40 cm
T ,
Hydrocarbures PH UHPH | pc Ucpc HHPH + UcPC “ Log L ‘ » i N (ther..)
B | | I ‘ 5,8 cm
Hexane 0,10807 0,01653471 ‘ 0,55753 0,04292981 0,0594645 a 2,37858 ‘ 0,66556 0,84.000
Isooctane 0,10862 0,01661886 0,57931 0,04460687 0,06122573 ‘( 2,44903 0,68793 0,86.200
Benzéne 0,06751 0,01032903 0,80492 0,06197884 0,07230787 ) 2,89231 ) 0,87243 0,69.800
Toluéne (A) 0,07498 0,01147194 ! 0,7873 0,0606221 0,0720940 “ 2,88376 0,86228 | 0,74.500
Ethylbenzéne 0,08132 0,01244196 ‘\ 0,78068 0,06011236 ‘ 0,07255432 ‘ 2,90217 0,86200 | 0,79.300
Cuméne 0,08568 0,01310904 0,77117 0,05938009 L 0,0724891 (‘ 2,89956 0,85687 | 0,82.000
Alpha méthylstyréne 0,07660 0,0117198 0,82735 0,06370595 [ 0,0754257 L 3,01703 0,90396 0,77.800
Xylene (A) 0,08050 0,0123165 0,7795 0,0600215 { 0,0723380 | 2,89352 b 0,86027 0,78.800
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TABLEAU 9 (paragraphe 7.3)

Précision des mesures données par la méthode neutron-gamma
(Valeurs données a titre indicatif)

Etalonnage purement théorique Ftalonnage 2 partir des résultats expérimentaux

, I
Erreurs de mesures sur un produit inconnu / Erreurs de mesures sur un produit inconnu

Erreur sur ) Erreur sur N
les mesures les mesures
servant a servant a
I’étalonnage Erreur [’étalonnage Erreurs
Al Erreur statistique Erreurs Al Erreurs statistiques Erreurs
5 =0 statistique sur les finales sur —— =0 statistiques sur les finales sur
de comptage corrections les mesures ! de comptage corrections les mesures
AN de dérives AN de dérives
— = — =03%
N N
|
Aa Al . Aa Al .
Méthode de —— = 5103 o 0,1% Pas prises en AH]=0,16% | —— = 3,8.10"2 = 0,1% Pas prises en A[H] = 0,89
a
la droite “ considération | A[C] = 0,3% considération | A[C] = 1,2%
H N + ab 5.10~2 AN 0,1% A 0,4% Ab 8.10~2 AN 0,3¢ A 2%
= q _ == . |~ _— y = K ° —_ = . e — N = °
I b N ° P 5 r N ° 4
o]
b Log — Aa Aa
& 1 — = 51073 —— =3,5.10"2
a a
C = aN + A AB
Io — =103 —_— = 102
B Log — B B
I
. Al AT Al Al
Méthode Nulles puisque N =0,1% 5 = 0,1% A[H]1=0,01% | Supposées - = 0,1% N =0,1% A[H] = 0,05%
des basées sur le A[C] = 0,089 | égales 4 0,19 A[C] = 0,17¢
Ab. Icul ab AN 0,1% AN 0,19 A[ 1017/ gAI ’ AN 0,3% AN 0,3% A[ : 02°//o
aques calcul abaques | — = 0,1% — =0,1% ~ 0,1% — =0, — =0, =0,
q ; q . N N P il 0’1 % N o N (] P (]
a tracé parfait I
AN 0.1%
N - 9 o
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500 en fonction de la temperature des neutrons
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(F) ENCEINTE DE PROTECTION
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N103Cp/ 500 sec.

A
1 EAU
2 ALCOOL ETHYLIQUE
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N.103Cp/500 sec.
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N.103 Cp/500 sec.
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A. COEFF. HYDROGENE
B. COEFF. CARBONE
C: COEFF. OXYGENE

A - Neutrons thermiques

-Resultats experimentaux 26 corps
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10q
VARIATION DES ECARTS TYPES RELATIFS
£0 - Neutrons thermiques
T - Resultats experimentaux : 20 corps
A
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A
COMFPARAISON DES DENSITES DE FLUX

o DE NEUTRONS THERMIQUES DANS L’EAU
1 : Experimental.
2 : Par la methode de Fermi avec T 33cm.

120 4 3 ! Parloa methode de Fermi avec T 46,2cm.
4 : Par lamethode a 2 groupes.

Flux normalises a 9cm.
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PrANCHE 5.3.2




COMPARAISON DES FLUX THEORIQUES ET
EXPERIMENTAUX
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COMPARAISON DES FLUX THEORIQUES ET
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VARIATION DES ECARTS TYPES RELATIFS

— Neutrons thermigues

—Résultats theéoriques
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7
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A; Coeff. HYDROGENE

B; Coeff. CARBONE
C: Coeff. OXYGENE
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1600

144

120

100;

REPRESENTATION DE :N=AfR+BR+CR

Resutats experimentaux | : Corps contenant H et C
(distance S-D=5cm) < Corpsconfenant HC et O

Lo longueur des 'raits représente l'erreur
avec & écarts types.

Resullats theoriques .o normalises aux resulfats
experimentaux pour le Benzene.
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10, N ic]:0,3 [c]: 0,4
201‘_[@
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> Zone des N
P N [€:055753
~ hydrocarbures
N N
15| N N
/ [c:0.76419
10 /
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/) N H
] / Variation deE en fonction de[c—] et du parametre [
— g dans le cas genéral
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3 N Variation deﬁ en fonction deﬁ et du parametre [C]
10, N / e
A[c] dans la zone des hydrocarbures etudies
15
DROITE MOYENNE DETERMINEE POUR
LES HYDROCARBURES @/[C}o,ss?s
G
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/ [Clo;7436
/
,/ Cl:0,8049
/
/
(2,
’ [C]'-O,866
/
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10
7
74
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ANALYSE D'HYDROCARBURES PAR DIFFUSION
NEUTRONIQUE ET ABSORPTION GAMMA
REPRESENTATION N-i’(l;) POUR DES
TENEURS EN CARBONE CONSTANTES

pC:O,g pC=0,76 419 =U,

01

0,2

+o
RS
"2

8 10 12 14 16 18 J¥

Pc=0,76419

b

Pc=0,59579
Pc-04

PLANCHE 7.2.1
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ANALYSE D'HYDROCARBURES PAR DIFFUSION NEUTRONIQUE ET ABSORPTIO
GAMMA _ REPRESENTATION DE N= ,;tﬂ*) POUR. DES TENEURS EN CARBONE
CONSTANTES . COMPARAISON AVEC LES POINTS EXPERIMENTAUX : +
RESULTATS NORMALISES POUR L'EAU A 9Cm.

103‘\N 1. Pc 051907
109876 5 43 2 1 2. fc Q55753
14| 3.Pc 057931
4 . PcaQ59579
S .Pc.0.66728
6 . Pc . Q74365
12| 7. fc 078068
8 .Pc . 0180492
9. Pc 082735
10. Pc . 0,86600
10T_ S N
8l

12 13 14 151

o1y

PLANCHE 7.2.2.1
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VARIATION DES ECARTS ENTRE VALEURS
CALCULEES ET VALEURS EXPERIMENTALES
POUR LA RELATION N=’,%;(laf) EN FONCTION
DE LA TENEUR EN CARBONE

10:# Nth-Nexp. +2G
9

s feeng/dm?
06 07 1o 0 05~

20

22

PLaNCHE 7.2.2.2
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fig.3- Schematizzazione del
reattore RB1 per cal
coli bidimensionali.




1. ce??a «/zwwa v, 4%
2. @u?fvo mewno 2. 3
3. ‘UF&L esfeemo T B

4 _ dusen
5. 'u'fftﬁ'ou_







FIG.1




