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En tant que technique de mesure nud(mire 
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Abstract 

Calorimetry may be considered like a technique of nuclear measurement. Associated with 
gammametry, it can insure the management of nuclear material emitting o~, 13 and I( rays. 

The gamma spectrometer using a high purety germanium detector can describe the isotopic 
composition of the sample and the differential calorimeter with thermopile measure the equiva- 
lent heating from the nuclear properties of these isotopes. 
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Introduction 

L'application de la calorimEtrie et de la gammamEtrie dans le domaine de 
mesures nuclEaires a EtE largement reconnue de nos jours, notamment pour la 
comptabilitE de mati~re nuclEaire et la gestion de ses dEchets, ne souhaitant 
faire appel qu'~t des mesures non destructives, sEcurisantes, et non productrices 
de dEchets supplEmentaires [ 1--2] 

La finalitE de la mEthode combinEe calorimEtrie-gammamEtrie est sa facilitE 
de mise en oevre en acceptant des structures d'Echantillons diverses et mal 
dEfinies. I1 est ~t noter que les effets de matrice (dEchets contaminEs) et les im- 
puretrs inactives souvent prEsentes dans les Echantillons interferent peu les me- 
sures. 

Cette rnEthode est directement applicable aux Emetteurs c~, Y e t  13 pour 
lesquels les puissances calorifiques dues au transfert d'Energie de freinage/arr~t 
sont calculables. Les Equivalents chaleur resultant du phEnom~ne de transfert 
sont tout ~ fait mesurables avec une bonne precision. 

La mEthode que nous prEsentons a fait ses preuves ~t l'Echelle du laboratoire. 
Elle est directement applicable au brian mati~re lie aussi bien au fonctionne- 
ment qu'au dEmantNement d'une installation nuclEaire. La gamme de mesure 
ciblEe se situe entre 0,5 g ~1 100 g de mati~re fissile [4] 
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Le principe physique de la m~thode est rappel~ ici pour justifier sa particu- 
larit6 en tant que technique de mesure nucl~ire.  

Principle physique de la m~thode [5, 7, 8] 

Terme source chaleur d quantifier 

Les produits nucl6aires sont des produits 6nerg6tiques. Cette 6nergie 
d6gag6e par radioactivit6 est totalement convertible en ~luivalent chaleur. Elle 
r6sulte de l'interaction rayonnement mati~re, du freinage des particules 6ner- 
g6tiques, suivi du transfert d'6nergie cin6tique en 6nergie calorifique. 

Conversion source nucldaire ---> source chaleur 

Les produits nucl~aires sont instables et restituent leurs 6nergies sous forme 
de radiation, par (~mission de particules plus ou moins lourdes, (or, 13, rl) et des 
rayonnements 61ectromagn6tiques de type gamma qui accompagnent le r6ar- 
rangement du noyau apr6s 6mission de particules. Notre terme source, pour la 
technique pr6sent6e, s'accentue essentiellement sur les ~missions o~ dont la 
gamme d'~nergie se situe vers 5 MeV. Particules lourdes ~quivalent ~ un noyau 
h61ium ~He), son freinage sur simple 6cran est efficace, la conversion en 
chaleur est quasi totale. 

Radioactivitd et puissance calorifique 

Les ph6nom~nes qui accompagnent les produits nucl6aires sont appel6s en 
g6n6ral radioactivit(L Ces produits sont souvent d~sign6s par radio616ments, ra- 
dionucl6ides ou radioisotopes. Ils se situent souvent, suivant le cycle du com- 
bustible, dans les combustibles us6s, dans toute la chaTne de retraitement de ces 
combustibles et enfin dans les d6chets nucl6aires. Ils se pr~sentent sous forme 
de produits de fission et de transuraniens provenant des r6actions de capture 
neutronique et protonique au cours de la r6action en chaine de fission de l'ura- 
nium. 

FISSION NUCLEAIRE 

avec REACTION en CHAINE contr61ae 

ENERGIE = TRANSFORMATION en W (E.D.F.) 

COMBUSTIBLES USES = RETRAITEMENT 

DECHETS 

Schdma du cycle du combustible 
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Chaque radionucl6ide est caract4ris6 par: 

- sa~p6riode en temps de demi-vie (/'1/2) 
- sa constante de d6sint6gration ~, 
- ses energies d'6mission 

A partir de ces donn6es et par la loi de d6sint6gration nucl6aire: 

g = Noe -z't 

On peut calculer les activit6s sp6cifiques de tous les radioisotopes pr6sents 
dans le cycle nucl4aire, ce qui s'exprime en Curie par gramme (Ci/g). 

La conversion de ces activit6s nucl6aires en 6quivalents chaleur s'effectue 
selon la formule: 

W Ci 
g g - -  - - -  • 3'7"101~ • ~ i  • E eV • 1,6.10 -19 Joules 

L'4quivalent chaleur, aussi appel6 puissance calorifique, s'exprime en Watt 
par gramme (W/g). 

Quelques valeurs calcul6es en activit4s nucl6aires et converties en 6quiva- 
lents chaleurs pour des 6metteurs cz, 13 et y sont pr6sent6es darts les tableaux 1 
et 2 [6, 8]. 

Tableau 1 Activit4s et 6quivalents chaleur des 6metteurs cx, ), 

Nature des Activit6 / Total 6mission Puissance / Isotopes 
6mission Ci.g-1 ct / keV mW.g -1 

235U ct 

238U cx 
237Np 

238pu o~ 

239pu 

2'U~Pu t~ 

2aIpu 

242pU 
0~, 

241 Am (z, 
243Am (z, 
244Cm ~, 

252Cf 

), 2,16 E-06 3824 4,89E--05 

y 3,30 E--07 4194 8,35E--06 

y 7,04E-04 4275 1,78E--02 

y 1,75E+01 5476 5,66E+ 02 

7 6,13E-02 5138 1,86E + 00 

y 2,26E--01 5151 6,89E + 00 

Y 1,00E+02 0,114 6,75E--02 

), 3,81 E-03 4866 1,10E--01 

Y 3,41E+00 5435 1,10E+02 

y 1,98E-01 5249 6,15E + 00 

y 8,37E+01 5795 2,87E+03 

y 5,36E+02 5916 1,88E+01 
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Tableau 2 Activit6s et &tuivalents ehaleur des 6metteurs 13 

Nature des Emission Activit6 / Total 6quivalent calorifique / 
prineipales Ci.g-t mW-g- l 

9~ [~- 1,412.102 9,48.10 -~ 

9Oy 13- 1,412.102 9,48.10 -l 

l~ 13- 25,266.100 

Y 3,305.103 
3,651.100 

l~ 13- 25,266.100 

3' 3,305-103 
3,651.100 

137Cs 13- 9,59-10 -2 

Y 8,659-101 
X 2,89.10 -1 

13~I 13- 1,329-102 

Y 1,243-105 
X 2,7612.102 

28,916.10 o 

28,916.100 

3,849.10 -1 

4,0902.102 

P r i n c i p e  de  m e s u r e  et i n ~ r u m e n t a t i o n  

M~thode associ~e, elle se pratique en sachant bien dissocier les deux t~ches 
respectives. 

- L'analyse quantitative est assur6e par le calorim~tre pour mesurer 
l'6quivalent total et exact de la mati~re nucl6aire pr6sente dans l'6chantillon. 

Elle utilise un calorim~tre diff6rentiel ~ thermopile d'un volume disponible 
d'un litre avec une sensibilit6 d'environ 15 ~tV/mW dissip6 dans l'une des cel- 
lules (Fig. 1). Son fonctionnement est isotherme entre 25 et 80~ De construc- 

Cellute 

~ our pLat 

Chment de 

Repartiteure (temperature) 

Fig. 1 Sch6ma de prineipe du calorim~tre 
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tion inox et aluminium, il peut accepter des charges de plutonium allant du 
gramme jusqu'aux kilogrammes. La duroc d'analyse varie entre 4 heures et 
24 heures avec des masses d6croissantes [3]. 

- L'analyse qualitative est assur6e par la gammam6trie pour d6terminer la 
contribution isotopique de l'6chantillon. 

C'est un ensemble instrumental comprenant une diode de mesure associ~e 
un multicanal analyseur et une partie 61ectronique assist6e par micro-informa- 
tique (logiciel de d6convolution et de traitement du spectre). 

La diode qui est un d6tecteur ~ semi conducteur, se compose d'une pastille 
cristalline en germanium hyper pur (Ge-H.P.) plac6e entre deux 61ectrodes. 
Ces 61ectrodes sont reli~es elles-m~mes h une source de tension afin de disposer 
d'un champ 61ectrique. 

A la suite de l'interaction d'un photon ? avec le cristal analyseur et du fait du 
champ 61ectrique intense qui r~gne dans le cristal, les porteurs de charge ,,61ec- 
trons et trous,, se dirigent selon leur nature vers l'une ou l'autre 61ectrode, 
cr6ant ainsi un signal de tension d'amplitude proportionnelle ~l l'6nergie c6d6e. 
Ce signal, amplifi~, analys~, calcul~ est visualis~ sous forme de spectre sur 
lequel est effectu6e l'analyse (Fig. 2). 
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Fig.  2 Al lu re  d ' u n  spec t re  d ' 6 m i s s i o n  ? 
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Fig. 3 Instrumentation ,Plutonix, 

P a r t i c u l a r i t ~  d e  la  m ~ t h o d e  

C'est une m6thode de mesure non destructive qui ne n6cessite aucune inter- 
vention au niveau de l'6chantillon. Cette qualit6 lui permet d'etre non produc- 
tive de d6chets suppl6mentaires de types nucl6aires. M6thode facile h mettre en 
oeuvre par son principe physique et exp6rimental. S6curisante: elle ne pr6sente 
pas de risque d'incident de contamination car l'6chantillon en cours de mesure 
ne subit ni choc m6canique ni choc thermique (mesure enisotherme 28~ par 
exemple). L'6talonnage par effet joule permet ~ tout moment d'effectuer un 6ta- 
lonnage (61ectrique) rapide, m~me en cours de mesure par ajouts dos6s. L'effet 
de matrice et les impuret6s omnipr6sentes peuvent &re n6glig6s. Enfin cette 
m&hode pr6sente un faible investissement par rapport aux autres m6thodes de 
mesures nucl6aires (gammam6trie quantitative, neutrom6trie passive et active 
etc...). 

Domaine d'application [4] 

La calorim6trie-gammam6trie associ6es s'applique en g6n6ral aux radionu- 
cl6ides 6metteurs ix, 13 et ), pr6sents dans les combustibles us6s, dans tout le do- 
maine de retraitement, jusqu'aux d6chets contamin6s. 
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Certains microcalorim~tres de tr~s haute sensibilit6 peuvent ~tre utilis6s 
dans le domaine d'analyse (sensibilit6 ~W). Pour la comptabilit6 de mati~re nu- 
cl6aire, le type de calorim~tre pr6sent~ peut caract6riser un bilan mati~re allant 
du gramme jusqu'aux kilogrammes de mati~re fissile ~t haut pouvoir 6ner- 
g~tique (Pu). Pour d'autres masses, par example de 0,01 ~ 10 g, des 6talon- 
nages sp6cifiques doivent ~,tre effectu6s. Dans ce cas, il convient de bien 
maitriser les probl~mes d'environnement du calorim~tre, perturbations ther- 
miques, 61ectriques, entre autres. 

Dans le domaine de d~chets nucl6aires, avec des calorim~tres ~ grand vo- 
lume, la technique est bien appr6ci6e tant par sa capacit6 ~ recevoir des colis 
(~chantillons) de volumes variables (jusqu'~ 200 litres) qu'h son aptitude h 6tre 
ind6pendante de l'effet de matrice. 

Les d6chets technologique et de proc6d6s se pr6sentent tr~s souvent sous des 
formes diverses et mal d6finies. Leurs conditionnements sont in6vitablement 
,,non reproductibles,. L'effet de matrice est difficile ~ maltriser (6talonnage) 
pour les m6thodes de mesure d'6mission; les effets d'att6nuation sont difficile- 
ment contrOlables, voire devenir r6dhibitoires. 

R6sultats exp~rimentaux [4] 

Plusieurs ~chantillons plutonium de masses connues ont 6t~ soumis dans les 
conditions de contraintes forc~es afin de perturber les autres m~thodes de me- 
sures habituellement utilis~es (pes~es, gammam~trie, neutrom~trie passive et 
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Fig. 4 R6sultats exp6rimentaux: distribution du Plutonium en fonction de l'&luivalent chaleur 
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active). Ces 6chantillons sont ensuite mesur6s en calorim&rie-gammam6trie as- 
soci6es et les r6sultats sont donn6s sur la figure 4. 

Les 6chantillons (2) (3) et (6) sont sous forme de barreaux m6talliques com- 
pacts et pr6sentent une autoabsorption majeure. Le m6tal lourd (Pu) formant 
par lui-m~me un effet 6cran efficace pour les couches internes. Le coefficient 
d'att6nuation ~ l'6talonnage pour l'6mission 3' dans ce cas est difficile ~ d6ter- 
miner. 

Les 6chantillons (1) et (4) sont m61ang6s avec du borate ~ des proportions 
assez importantes (_>20%) qui est connu comme ~tre poison pour l'6mission de 
neutrons. 

L'6chantillon (5) est sous formes de grenaille d'alliage Pu, Ta, Cu et autres 
impQret6s inactives, conditionn6 en conteneur poly6thyl~ne (absorbeur neu- 
tron). 

L'6chantillon (7) est un m61ange de barreau et de grenaille. Tousles 6chan- 
tillons pr6sentent un 6tat d'oxydation partiel. 

Conclusion 

Dans les conditions exp6rimentales d6crites, avec le type de calorim~tre 
utilis6 et dans la gamme de masses de mati~re nucl6aire mesur6es, l 'ensemble 
calorim6trie-gammam6trie associ6es, baptis6es ,,Plutonix,, est bien adapt6 
comme technique de mesure nucl6aire appliqu6e aux 6metteurs ct, 13, y. Pour 
des activit~s plus faibles (<1 g de Pu), elle n6cessite de soigner particuli~re- 
ment l 'environnement du calorim~tre. En effet, le seuil de d6tection absolue de 
celui-ci est bien inf6rieur aux signaux mesur6s ici. La difficult6 de s'affranchir 

des masses sup6rieures en mati~re nucl6aire n'a pas permis d'6talonner au- 
del~ des 100 grammes. Seul 'l'6talonnage 61ectrique effectu6 (lin6arit6 assur6e 
jusqu'~ 3 W) permet de pr&lire son aptitude ~ mesurer des masses de plutonium 
pouvant atteindre le kilogramme. 
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Z u s a m m e n f a s s u n g -  Kalorimetrie kann als eine Technik nuklearer Messungen betrachtet 
werden. In Verbindung mit Gammametrie kann sie die Messung yon nuklearem Material sichern, 
welches cx, B und T Strahlen aussendet. 
Das Gammaspektrometer kann unter Verwendung eines hochreinen Germaniumdetektors die 
Isotopenzusammensetzung der Probe beschreiben, das Differentialkalorimeter miBt mit der 
Thermosfiule die ~quivalente Erv~rmung anhand der nuklearen Eigenschaften dieser Isotope. 
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