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1 - POINT SUR LES EXPERIENCES C.R.A.C. :

1-1-

1-2-

Cuve_de diamétre 300 _mm

Les expériences d'accidents de criticit? réalisées sur la
cuve de diemStre 300 mm se sont achevées avec la manipulation CRAC 3C
(reproductibilité de la CRAC 29).

Cette série de 30 expériences a fourni une masse considérable
de résultats expérimentsux dont on a effectué l'enregistrement, la
mise en forme ainsi qu'une partie du traitement sur ordinateur CIT
90-10 (planche 1). '

Par suite d'améliorations apportées tant aux méthodes de dé-
pouillement qu'd 1l'ensemble de détection, certaines valeurs expéri-
mentales ont dU &tre corrigées.

Un rapport de synthdse dans lequel figureront les résultats
expérimentaux définitifs ainsi que des conclusions th€oriques et pra-

tiques est en cours d'élaboration.

Bxpériences de visualisation :

I1 est apparu intéressant de visualiser les phénoménes phy-
siques secondaires accompagnant l'&volution d'un accident de criti-
cité, 8 savoir l'apparition des gaz de radiolyse et 1l'effet lumineux
"Cerenkov".

Dans cet objectif, la cuve en acier inoxydable a &té rempla-
cée par une cuve en pyrex de diamdtre intérieur 300 mm et d'épaismeur
10 mm. Une caméra contenant un film couleur a #t& disposée & 1l'extr?-
mité d'un périscope coudé dont l'objectif se situait & 1'emplacement
d'un hublot de 1l'enceinte de sécurité (fig. 2).

Pour protéger le film contre les rayonnements, une protecticn
mixte (20 cm paraffine + Cadmium + 15 cm Plomb) enveloppait la caméra.
En outre, une caméra de télévision placée derriére un hublot permet-
tait de suivre en direct 1'expérience avec enregistrement sur magnéto: -
cope.

Melheureusement, cette campagne de visualisation (expériencer
CRAC 31 3 35) n'a pas donné satisfaction. Parmi les inconvénients

rencontrés citons :



-2 -

- colorstion brungtre de la cuve pyrex sous l'effet des rayonne-
ments et ceci trds rapidement (transformation dans le pyrex du

++ . +++
Fe incolore en Fe brun-rouge)

- luminosité insuffisante du phénoméne vis & vis du film couleur
et surtout absorption préférentielle de le lumidre bleue dans
le chemin optique : un verre pyrex irradié se charge en Fe' T
et il se produit une absorption préférentielle de la lumifre

vers le violet et le bleu.

- enfin, déformation de 1'image par suite du dioptre cylindrique

constitué par la cuve remplie de solution.

De meilleurs résultats ont &té obtenus par la caméra de t€lévision placte
latéralement, mais malheﬁreusement sous une mauvaise incidence, le hublot d:
l'enceinte n'étant pas dans le plan médien de la cuve expérmentale.

Les photos de la planche 2 essaient d'illustrer les différentes phases

de 1'évolution observée

~ apparition de la lueur "Cerenkov"
- naissance et montée des gaz de radiolyse

- courants de convection crfant un brassage de la solution.

Ces photos ayant &té réalis€es por la suite 3 1l'alde &'un magnftoscope

leur qualité est relativement médiocre.

1-3-1 - But :

Pour compléter 1l'&tude expérimentale de divers types
d'accidents de criticité possibles, il &était nécessaire de ré-
aliser au moins quelques expériences sur une cuve beaucoup plus
volumineuse du type cuve & effluents (cas fréquent dans les ins-
tallations nuclZaires). Une cuve en acier inoxydable (nuance
NS 22 8) de 800 mm de diamdtre extérieur (paroi de 4 mm d'épais—
seur) a donc &t mise en place dans l'enceinte de sécurité.

(cuve en figure 1 - implantation gfnérale en figure 3).

Outre 1l'sspect radiologique inhérent aux autres scrvices
de la D.P.S.R. travaillant autour de C.R.A.C., la courte campa-
gne d'expérimentations (8 manipulations) envisagées sur cette

nouvelle cuve présente pour le Service d'Etudes de Criticité



les intéréts principaux suivants

. Etude d'accidents sur de gros volumes de solution fissile 3

faible concentration

. Etude d'une introduction accidentelle d'une solution fissila

dans une cuve contenant de 1l'acide

. Etude de la validitf des modéles théoriques et pratiocues trou-

vés sur la cuve de diamétre 300 mm

— e e e —_— e T

Quelques approches critiques ont d'abord &té rfalisées sur la
cuve de diamdtre 800 mm avec des solutions d'Uranium 3 faible

concentration. Les résultats obtenus sont les suivants
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2 - ENSEMBELE DE DETECTION :

Deux types de détecteurs sont utilisés pour suivre 1l'évolution de

1la puissance :

~

- des chambres d'ionisation "neutrons" 3 d%pdt de bore (type CCC

-1k

2 B - sensibilité : 2,2.10 A/n/em2/s) avec ou sans fcrans.

- des chambres d'ionisation & haut flux gamma (type CGHF - sensi-

-11 A/r/h) & remplissage d'air, nlacfes

bilité moyenne : 1,8.10
derridre des écrans appropriés. Ces mémes chambres sans Zcran

donnent 1'évolution de la fluence gamma.

Les &crans utilisés sont de diverse nature

%/ @2 ; Cedmium
¢ — Z /1‘/. Plomb 5 o
) —— 2 O %%{,—- omb 5 cn
Vue directe ——> " _4;;
> 7
G

PROPRIETES /

Le plomb arréte les rayonnements gamma qui pourraient perturber

la mesure.

La cadmium &limine 1'influence des neutrons diffusés.

i S o i i i e e = 5 s i o i e e it e
= e ]

Paraffine 10 cm

:in?;;7’“ Plomb 15 cm

@ —_——
Vue directe ——=

e Cadmium




PROPRIETES /

Le plomb arréte les gamma de vue directe

Le détecteur compte principalement

. des gamma de
. des gemma de
. des neutrons

sur l'air de

. les gamme de

La protection paraffine

diffusés.

capture

diffusion inélastique

épithermiques et rapides (par rfaction
la chambre)

capture du cadmium qui 1l'entoure

+ cadmiumélimine 1'effet des neutrons

Une chambre d'ionisation garma placde derridre un tel Zeran

donne une réponse proportionnelle & la puissance et ne subit en aucune

facon 1'influence des gamma de produits de fission.

L'implantation des détecteurs est donnée en figure 2.



" - EXPERIENCE C.R.A.C. 37

3 - 1 - Caractéristiques expérimentales

~ Géométrie &tudife : cylindre de diamétre extérieur 800 rm

~ Composition chimique de 1la solution de nitrate d'uranyle

( ' : C?ncentra- . : Concentration: qt two. T g
( Densité ; tion U to- : 235U g/1 : N 3w )
( : tal g/l : : )
(AP )
( )
g 1,0974 21,8 20,3 2,0 2,2 g
( S S S S )

~ Hauteur critique (en neutrons retardés) = 45 em

- Hauteur de début d'introduction LW em

- Hauteur en fin d'introducticn 52,1 cm

- Volume critique 222 1

- Volume total 257 1

- Masse d'Uranium (total) introduite 5,60 ke

- Masse d'Uranium 235 introduite 5,22 kg

- Temps d'introduction 322 s

- Débit moyen d'introduction Lhg 1/n

-~ Durée de 1l'expfrience (aprds passage A H ) ' 8 mn

c

3 - 2 - Résultats

—— . oo i o i

Les analyses radiochimiques effectules par spectrométrie
garma {sonde Ge - Ii assocife 3 un sélecteur ‘4000 canaux) ont

donné les résultats suivants




(  Produit de fission : Nombre de fissions )
% P. F. : ;
( T T )
§ Te 99 ; 2,92 . 10'® g
g Ce 143 : 3,26 . 10'8 g
E Te 132 f 3,25 . 1018 g
E Ru 103 fo3,30 . 10'0 %
E Mo 99 : 3,31 . 1018 )

: )
g zr 95 (724 kev): ° 3,15 . 10"8 g
{ )

Moyenne : 3,20 . 1018 fissions .
Ecart type + 4,6 7%

Le temps O représente l'instant de passage de la solution fis-—
gsile § 1'état critique retardé He.

Les figures b4 et 5 donnent 1'&volution de la puissance ainsi

que du nombre de fissions int€gré.

- Caractéristi jues du ler pic de puissance

. Sommet & 1l'instant t1 : 72,8 s

. Puissance maximum P, : 8,6.1016 fissions/s

. Temps de doublement minimum T, + 0,3k s

. Apparition de gaz de radiolyse i l'instant tgaz : 72,8 &

. Nombre de fissions intégr?z 3 1'instant tmaz : 1,1.1017 fis.
4t =80 s

-4 Nombre de fissions : 3,3 . 1017 fissions
t =0

Le ler pic représente donc environ 10 % de la totalité de

1l'expérience.



L'évolution de la fluence gamma a été suivie par deux cham~
bres placées respectivement & 4 m et & m de l'axe de la cu-

ve expférimentale (voir fig. 6 et 7).

Comme le montrent les &vdutions (fig. 8) des deux thermoccu-~
ples TC 2 (centre de la solution) et TC paroi (contre la pa-
roi 4 1l'extérieur de la cuve),1'ébullition a #té rapidement
atteinte et les conditions expérimentales du systime ont
chang® du fait de 1l'augmentation de pression dans 1'enceinte
&tanche de sécurit? : il y avait en effet environ 280 g/cm?

de surpression en fin d'expérience.

. - ——— m— - — — — o, ——— — i — —— — - — f— ——

La caméra de télévision placée au sommet de 1'enceinte a per-

mis l'observation d'un effast Cerenkov persistant pendant une grande

artie de 1l'expérience. Quant aux dégagements gazeux résultant de la
P Xp g

radiolyse, leur importance est telle que parfois ls rfaction s'touffe

par effet de vide : on observera notamment sur l'expérience suivante

toute une série de petites oscillatimns oui rfsultent de ce phénoméne.

Dosimétrie individuelle en salle de contrdle

les mesures effectufes par la S.P.R. en salle de controle (derricr:

~

Malgré 1'importance du nombre total de fissions développ?,

des murs en béton de 147 cm d'épaisseur) ne révdlent que de faibles

doses

- environ 1% m/rem en gamms

- et 8 m/rem en neutrons.

Nous reviendrons sur ce résultat lors de la conclusion.
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Des expériences préliminaires de divergence ont permis d'es -
timer la variation de la réactivité en fonction de la hauteur de so-

lution introduite au deld de la hauteur critigue H,

s e s e s e o e s S e St A . s e S s e . P et e M M e S e i A b e i i

( $H L e I mmm l" NI N II A Y I MmN ._ IMMMImMmmm ,mm)
( H, cm ‘H surcriti-’ AH = Ho - . Temps de Réactivité | P )
( :que cm . :doublement S o pecom. s g )
( H cm T, en s . . \
( c T2 : ten p.c.m./ 3
E N6, 71 Couor Y o300 Y 33,2 120 ko g
( )
( )

46,77 DoMse T o019 P 6,76 1 288 36
mmnnmmmmnnmmmmmnmmmnmmnmmnnmnmnnmmmmnnmnmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmmm
Ces expériences ainsi que le calcul du coéfficient de mul-

tiplication effectif K ont &té dépouillées 3 partir des constan-—

eff
tes ci-aprés :

~ Neutrons prompts :

Vitesse moyenne des neutrons thermiques ~ = 2,63 . 105 cm/s

I, = 0,050kk cm |
th

1. = 0,02382 cm '
th

L2 = 3,48 em?

Temps de rfie & = Th us

- Neutrons regazdes :

( Groupe : 1 . 2 : 3 4 ; 5 : 6 )
E B . % ; 0,021 j 0,139 ; 0,126 i 0,252 ; 0,07k ; 0,026 ;
f s -1 ; 0,024 10,0305 [ 0,111 1 0,301 1,13 3,00 g
E Efflcaglfe 1,136 C 1,107 1,133 F 1,102 1,133 % q,100 ;
mmnmmrmnmnnmmmmhmmmmmnmmmnmn*m
6
Beff = é €ei . Bi = T11 p.c.m.
im1
L'évolution du K est donnée en figure 9.

eff




4 - EXPBRIENCE C.R.A.C. 38

b -2 -

o — e e e e e o

- Composition chimique de la solution

g . Concentra— Concentra-
( Densité ' tion U total tion 235
( 1,0973 21,k : 19,9

(

- Hauteur critique H

- Hauteur de départ Hd
- Hauteur finale atteinte HS

- Volume critique

- Volume total

- Masse d'Uranium 235 introduite
-~ Temps d'introduction

- Débit moyen d'introduction

- Durée de l'expérience (aprds passage 3 Hc)

Résultats :

( Sonde Ge - Li : LOOO canaux ).

+
By

2,08

Lé,T5
L, 00

52,52

230,5

S ke

1/n

mn

- 10

2,26

T T T T T T T T ) T e T L I P e

: MO
3
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E Produits de fission ; Hombre de fissions -;
E Ce 143 : 2,61 . 10'® g
§ Te 99 ; 2,46 . 10'0 §
E Te 132 i 2,61 . 10" 3
§ Ru 103 ; 2,79 . 108 ;
g Mo 99 i 2,67 . 108 ;
E 2r 95 ; 2,83 . 10'0 %

.
1IN LRG0 LI 0L gl LG IEGEEN GV I WIDAAIIIN LI RN Wi L

Moyenne : 2,7 . 1018 fissions

Ecart type + 5 %

- Puissance - nombre de fissions intégré (fig. 10 et 11)

. Caractéristiques du ter pic :

e e e e s e e 2 i s s i o S S S S i S o e S i s
=t e S e

Sommet 4 l'instant t, 30,k s

. . fis/s
Puissance maximum P1 2,8 . 10'T ™2 /s
Temps de doublement minimum T? 0,10 s
Apparition de gaz i 1l'instant tgaz 30,52 s
Nombre de fissions intégré i 1'instant 1,1.1017 fissiors

t
gaz

35 s 17
’/// nombre de fissions : 2,83 . 10 ' fissinms
0

Le ler pic représente 10 % de la totalité de 1'expé-

rience.



Evolution de la fluence gamma (fig. 12 et 13)

Evolution de la température (fig. 14)

Fvolution de la réactivité (fig. 15)

Les constantes utilisées pour le calcul du Ke sont identiques

ff

jurg

celles utilisées pour 1l'expérience précédente.

5 — CONCLUSIONS :

.Le fait margquant de ces premiféres expériences est 1'importance
du nombre de fissions réalisé. Ce résultat constitue sans aucun doute un €175~
mant intéressant dans 1'étude entreprise des accidents de criticité : il ne
faut cependant pas perdre de vue l'aspect "consfquences radiologiques" d'un
tel accident, et c'est dans ce domaine qu'un #18ment important vient d'étre
acquis.

En effet, le champ de rayonnements n'est plus du tout lec méme
et les résultats des mesures effectuées en salle de controle ainsi gque par
les détecteurs en cellule, sont 13 pour en témoigner : une dosimétric fine
permettra de préciser ces résultats. D'unemnidre générale on a observé qu'’
puissance €gale la dose regue 3 une distance donnée est beaucoup moins in-
portante autour de la cuve de diamétre 800 mm qufautour de la cuve de diami-
tre 300 mm. En d'autres termes, le rapport

- Puissance
Dose

est directement 1ié 2 la géométrie de la source : il s'agit 13 d'un résultat
logique si l'on considére que le volume important de cette source a pour con~
séquences deux effets immédiats
- une autoabsorption importante d'une part
13]

- ur | amollissement’ des spectres neutrons et gamma d'autre

part.



/ PLANCHES  PHOTOGRAPHIQUES /

PLANCHE 1 /
= En heut : Systéme d'acquisition de données
Calculateur CII 90 - 10
= En bas Synoptigue du tableau de commande de
1'appareillage C.R.A.C.
PLANCHE 2 /

- Expérience C.R.A.C. "CUVE PYREX"

= En haut 4 gauche : Solution fissile au repos

- En haut 2 droite : Début de 1l'effet Cerenkov

- En bas & gauche : Apparition et montée des gaz de
radiolyse

= En bas & droite Extinction de l'effet Cerenkov

Brassage de la solution par les courants

de convection ainsi que par les gaz.
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Fig. 2 _ Implantation des deétecteurs
_Ensemble de visualisation
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Fig. 10 - Puissance
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DESTINATAIRES

F Lo e D L i gt e s

M., 1'Administrateur GBNATYALl v.veceeectsotsesessssosssasssssosscsssssansns e

le Haut COmMISSAITe evessncccstassssesassssssssotsssssstssssstsastossansans

= ®

le Directeur du Cabinet AU HeCu ceeeeececsensovesvranoasososserasssnsssssss

ot
==
.

le Directeur de la Protection et de la Streté Radiologlques svicecsssssns
M. le Chef du Département de la Protection Sanitaire/F.A.R. cesvsvereracann
dont 1 ex. - M. DOUSSET
1 ex. -~ M. LAGUERRE
1 ex. - Mme PARMENTIER
M. le Chef du Service d'Etudes de Slireté Radiologique '/SACLAY «.vvvvrvcroens
dont 5 ex. — CADARACHE
M. le Chef du Service Technique d'Ftudes de Protection/F.A.R. ..icevnveeenn.
dont 1 ex. - M. SOUDAIN
1 ex. = M. MARCHAL
1 ex, — M. RENARD
M. le Comseiller MEdicel de 18 DiAlv veivrersesscosssassrsvtsstorstnonssoranns

M. le Chef du Service d'Etudes de Criticité ...... e assescsssenseesersananna

-
()

M. le Chef du Département des Progrommes «.ccesecess Ceseresnsrnnane Creesasens
M. le Directeur des ProductinnsS/F.AR. cevevessasrssscossrsosssstsassnnasnsas
M. le Chef du Service des Combustibles Irradi€s/F.A.R. cvveiivecosnsnsnsrsonsse

M. le Chef du Centre du BOUCHET ........ ctesesesvarsarearaanan Sereen ceseeans
M. le Directeur du Centre de Production de Pu de MARCOULE .veveaveennnencnes
M. le Directeur du Centre de PIERRELATTE .i.iaeecevesoacns vesaee cesiesraarans
M. le Directeur du Centre de LA HAGUE ccvvntvonrsnnssnesrenasasnneacnns .

M. le Chef du Département de 1'U.S.I. tevervenerraosessesoanonssntansaaseses
M. le Directeur des Applications Militaires seeivereeceenninsrnenanroccenne
dont 1 ex. - Sous-Direction des Recherches

1 ex. - Sous-Direction des Fabrications

e
>

. le Directeur du Centre de Be IIT teeeessseracorsossssaanssrssscsnnssonsos
dont 2 ex. - Service Radiochimie/DAM/B III
2 ex. - S.P.R./DAM/B III
M. le Directeur du Centre de SACLAY cieiieieneerennrtoencniniossonrsncctsanns
dont 1 ex. - Documentetion
M. le Chef du Service d'Flectronique Industrielle ........< ehecersaresenns .o
M. le Directeur du Centre de GRENOBLE .....csees seresesee Cereitisasenseanuns
M. le Directeur chargé des CEN-FAR et CADARACHE (Sidge) seceverseasanncecnns

eX.

eXx.

eX.

2 ex.

) A — —

W

eX,

S,

oX.

ex‘

eX.

2Xe




M. le
M. le
M. le
M. 1le
M. le
M. le
M. le

. le

le
le

DESTINATAIRES (Suite)

Chef du Département des Piles Expérimentales/SACLAY ..v.icveeevenreronesns
Directeur du Centre de FONTENAY ..iivverrnetnntosesoroncannns Ceereasennan
Directeur du Centre de CADARACHE ...vevsvaenn Ceebtetseteratact et cesen
Directeur des Piles Atomiques/SACLAY tuteureeereronnevsassonscssssnsoassas
Chef du Département des Etudes de Piles/SACLAY tiuevurvnernnrnonnannenns
Directeur des Matériaux et Combustibles Nucléaires/F.A.R. ...eevenne.. cees
Chef du Département de Chimie/FuAR: tivrvenerreetssoeroosnsronsoncsannnss
Chef du Département de Développement des Eléments Combustibles/CADARACHE..

Chef du Service de Fabrication 4'Examens Radiométallurgiques/CADARACHE....

Chef du Service de Construction des Usines de Traitement des

COmbuStibles Irr&diéS/F.A.R. LR R N R I R I I R I I R I A R N I N I N I IR BT I B I S N B S Y

s o0 0

M. le Président de la Sous-Commission des Risques de Contamination Chimique

ou Radiocactive/F.AR. tivirieneerannnnnas Cheratersesrensannenes Cetseasestanrens
M. le Président de la Sous-Commission de Slireté des Piles/SACLAY vuveeeesanennns
M. le Président de la Sous-Commission des Masses Critiques/SACTAY ...eevvveenane
M. le Chef du Groupe de Travail de Sureté des Piles/DEP/CADARACHE «evevvvocnrnns
M. le Directeur du Centre de VALDUC +euuuturoceassosesonasssesasnsnsenosnosssens

dont 3 ex. - C.VA/S.P.R.

M. le Chef de 1'ANnexe Recherches/VALDUC. ...veeeuseesenresnenoaons Cheresieaans
M. le Chef de 1'AN.E.C./VALDUC +tvteaveasensossenasacusnasnssnnsansonssnnss

M. le Chef du Groupe MEQical/VALDUC tuuiviseceenrasroreserassenssannsesenans o

(A 1'attention de M. DOUELLOU)

3

ex.

CX.

ex.

1 ex.

1

10 «

ex.

ex.

eX.

eX.



