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Résumeé :

Les réacteurs actuels produisent deux types de déchets dont la gestion et le devenir soulévent des

problémes. 1l s’agit d’abord de certains produits de fission et de noyaux lourds (isotopes de I’Américium et
du Curium) au-deld de I'uranium appelés actinides mineurs. Deux options sont envisagées : le stockage en
site géologique profond et/ou 'incinération de ces déchets dans un flux de neutrons rapides, c’est-a-dire,
la transmutation par fission. Ces études font appel & de nombreuses données neutroniques. Malheureu-
sement, les bases de données présentent encore de nombreuses insuffisances pour parvenir a des résultats
fiables. L’objectif de ce travail est ici d’actualiser des données nucléaires et de les compléter. Nous avons
ainsi mesuré la section efficace de fission de 1?43 Am (7370 ans) en référence 4 la diffusion élastique (n,p)
afin de fournir des données indépendantes des mesures existantes dans la gamme des neutrons rapides (1
- 8 MeV). La réaction 243 Am(n, f) a été analysée en utilisant un modéle statistique décrivant les voies
de désexcitation du noyau composé d’?** Am. Ainsi les sections efficaces de capture radiative (n,~) et de
diffusion inélastique (n,n’) ont pu étre évaluées.
La mesure directe des sections efficaces neutroniques d’actinides mineurs constitue trés souvent un vé-
ritable défi compte tenu de la forte activité des actinides mineurs. Pour cela, une méthode indirecte a
été développée utilisant les réactions de transfert dans le but d’étudier certains isotopes du curium. Les
réactions 2B Am(3He, d)?***Cm, 23 Am(3He, t)**3Cm et 23 Am(>He, alpha)?**? Am nous ont permis de
mesurer les probabilités de fission des noyaux de 243244C'm et de 1'*42 Am. Les sections efficaces de fission
des curiums 242:2430'm(162,9 j, 28,5 ans) et de ’'américium 241Am sont obtenues en multipliant ces pro-
babilités par les sections efficaces calculées de formation des noyaux composés. Pour chaque mesure, une
évaluation précise des erreurs a été réalisée a travers une étude des variances-covariances des résultats
présentés. Pour les mesures de la réaction 243 Am(n, f), une analyse des corrélations d’erreurs a permis
d’interpréter la portée de ces mesures au sein des mesures existantes.

Mots clés : neutrons rapides, section efficace, fission, diffusion élastique (n,p), réactions de transfert,
probabilité de fission, américium, curium, modéle statistique, 241,243 Am, 242:243Cm, variance, covariance,
corrélation d’erreurs.

Abstract :

The existing reactors produce two kinds of nuclear waste : the fission products and heavy nuclei
beyond uranium called minor actinides (Americium and Curium isotopes). Two options are considered :
storage in deep geological site and /or transmutation by fast neutron induced fission. These studies involve
many neutron data. Unfortunately, these data bases have still many shortcomings to achieve reliable re-
sults. The aim of these measurements is to update nuclear data and complement them.

We have measured the fission cross section of 243 Am (7370y) in reference to the (n,p) elastic scattering
to provide new data in a range of fast neutrons (1 - 8 MeV). A statistical model has been developed to
describe the reaction 243 Am(n, f). Moreover, the cross sections from the following reactions have been be
extracted from these calculations : inelastic scattering 243 Am(n,n’) and radiative capture 243 Am(n,~)
cross sections.

The direct measurements of neutron cross sections are often a challenge considering the short half-
lives of minor actinides. To overcome this problem, a surrogate method using transfer reactions has
been used to study few isotopes of curium. The reactions 243 Am(3He, d)***cm, 243 Am(®He, t)**3cm and
M3 Am(®He, a)**2 Am allowed to measure the fission probabilities of 243244Cm and 242 Am. The fission
cross sections of 242:243C'm(162,9d, 28,5y) and 24! Am(431y) have been obtained by multiplying these fis-
sion probabilities by the calculated compound nuclear neutron cross section relative to each channel. For
each measurement, an accurate assessment of the errors was realized through variance-covariance studies.
For measurements of the reaction 243> Am(n, f), the analysis of error correlations allowed to interpret the
scope of these measures within the existing measurements.

key words : fast neutrons , cross section, fission, elastic scattering (n,p), surrogate method, trans-
fer reaction, fission probability, Americium, Curium, statistical model, 241:243 Am, 242.243Cm, variance,
covariance, correlations of errors.
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Introduction

Depuis les années 70, 1’électricité produite en France est en grande partie d’origine
nucléaire. Chaque année, prés de 110 tonnes de combustible irradié sont retirées des réacteurs
pour étre en partie traitées par les usines de la Hague. Cette phase du retraitement donne lieu a
une séparation des déchets ultimes de cette filiére (produits de fission et Actinides mineurs) dans
le but d’extraire et valoriser les actinides majeurs que sont les 2352387 et le 239 Pu. Les déchets
nucléaires ultimes sont actuellement stockés en attente de solutions définitives.

Depuis 1991, une loi cadre de la recherche en France, dite loi Bataille, demande aux orga-
nismes publics de recherche de trouver des solutions adaptées au devenir des déchets radioactifs.
Les axes de recherches sont les suivants :

— Axe 1 - séparation et transmutation ;

— Axe 2 - stockage dans les formations géologiques profondes ;

— Axe 3 - conditionnement et entreposage de longue durée en surface.

Un premier bilan des nombreuses études sur 'axe 1 a montré la faisabilité scientifique de la
transmutation des produits de fission a vie longue (*9Tc, #5C's, 12°I) et des actinides mineurs.
Néanmoins et compte tenu des techniques industrielles envisageables, il a été proposé de sto-
cker définitivement les produits de fission aprés séparation poussée ; seule la transmutation des
actinides mineurs est alors envisagée.

Ce travail s’inscrit dans le cadre de la transmutation des actinides mineurs qui
dominent la radiotoxicité des déchets actuels au-dela de quelques centaines d’années. Pour ces
noyaux lourds, leur transmutation passe par leur incinération par fission. Cette incinération est
favorisée dans un spectre de neutrons rapides (quelques centaines de keV) ou I'on minimise la
réaction de capture par rapport a celle de fission. La conception d’un réacteur incinérateur et
son rendement reposent sur des calculs de neutronique complexes qui font appel aux bases de
données nucléaires. Pour les isotopes du Curium et de ’Ameéricium étudiés dans ce travail, ces
données nucléaires et en particulier les sections efficaces de fission sont encore mal connues. Le

but de ce mémoire est de compléter ces bases de données.

Le premier chapitre rappellera les raisons pour lesquelles il est nécessaire de réaliser

de nouvelles mesures sur les actinides mineurs dans le but d’incinération de ces déchets. Nous
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replacerons cette étude dans le contexte énergétique francais et la loi cadre de la recherche sur
la gestion des déchets nucléaires de 1991.

Dans un second temps, nous présenterons les objectifs de ce travail compte tenu de
I'importance de certains noyaux dans le cycle du combustible et des ambiguités existantes sur
la définition de leurs sections efficaces. La définition des objectifs nous a conduits & choisir deux
méthodes différentes dans le but de déterminer les sections efficaces de fission de 1'**3Am et
des 22Cm et 2*3Cm. La premiére méthode consiste & placer un échantillon dans un flux de
neutrons pour en étudier ses propriétés; la seconde méthode permet de réaliser des mesures
indirectes de sections efficaces. Le choix de cette méthode repose sur I'indisponibilité de cibles
de curium. L’objectif est alors de former les noyaux que I’on souhaite étudier a partir d’une cible
manipulable. Nous présenterons et discuterons de chacune des méthodes de mesures au regard
des expériences passées.

Le chapitre trois décrit I’analyse des mesures réalisées sur 1’243 Am par irradiation de
neutrons. Dans ce chapitre, nous détaillerons ’analyse des erreurs sur les mesures dans le but
d’expliciter la méthode de comparaison des différentes mesures existantes. Ces mesures seront
ensuite évaluées pour fournir les principales sections efficaces de ce noyau dans le domaine des
neutrons rapides.

Le chapitre quatre présente les mesures réalisées sur les curiums par une méthode indi-
recte. Nous discuterons de la sensibilité de cette méthode aux caractéristiques des cibles utilisées.
Une fois encore ’analyse des erreurs et I'indépendance de cette méthode par rapport aux tech-
niques habituelles définiront la portée de ce travail pour des noyaux ot peu de mesures sont

disponibles dans les bibliothéques de données.



Chapitre 1

Le contexte des actinides mineurs

Suite aux deux chocs pétroliers des années 70, la France a choisi de développer la produc-
tion d’énergie par des centrales nucléaires pour s’assurer une autonomie énergétique. Aujourd’hui,
cette source d’énergie représente prés de 77% de 'électricité produite en France, a coté de 12%
d’électricité renouvelable et ~ 11% produits par la combustion d’hydrocarbure. La retombée des
cours du pétrole dans les années 80 et la prise de conscience par le grand public des conséquences
possibles liées & un accident dans une installation nucléaire, ont conduit plusieurs pays a stabili-
ser leurs moyens de production d’électricité d’origine nucléaire, voire & les démanteler au profit

de sources d’énergies dites plus siires, essentiellement basées sur la combustion d’hydrocarbure.

Ces derniéres années, deux faits ont marqué la nécessité d’étudier cette source d’éner-
gie : le premier est lié & l'activité des centrales actuelles. Les déchets emmagasinés pendant trente
ans d’activité posent des problémes de gestion dans le temps mais aussi des questions éthiques
quant au legs de déchets aux générations suivantes. Le second fait important correspond a la
question de ’environnement : comment produire I’énergie "nécessaire" & notre société sans dé-
grader I'environnement ? Mais la question doit aussi s’entendre de la fagon suivante : peut-on
continuer de gaspiller I’énergie dans les pays développés alors méme que la moitié de ’humanité
n’a pas acces a I’électricité 7 Cette question s’accompagne aussi en occident du devenir de ces
sociétés énergivores et de la généralisation de ce mode de pensée & 1’ensemble des populations.
En soit, cette question perpétuelle du devenir est beaucoup plus générale que le probléme des
déchets nucléaires a long terme ou le manque d’énergie. La seule question que I’on doive se poser
porte sur le droit de I’humanité a transformer, dégrader et piller son environnement. La réponse a
cette question n’est pas tant écrite dans ’avenir que dans le passé. L'Homme depuis qu’il existe,
transforme son environnement de maniére irréversible. Les transformations les plus manifestes
sont données par la modification du paysage par ’agriculture, 'urbanisme ou I'industrialisation.
Ce dernier point est certainement ’action ayant le plus de répercussion pour les générations a
venir. Croire que la pollution radiologique des déchets nucléaires est la pire des situations, c’est

négliger 1'action de la pollution chimique qui accompagne l'industrialisation (production d’éner-
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gie nucléaire comprise). Il est évident que nos générations vont léguer un héritage plus inquiétant
que les déchets radioactifs, elles léguent une modification irréversible du biotope au profit d’une
société énergétiquement boulimique, par nature éphémeére. En France, sur les 5400 kg de déchets
domestiques et industriels produits par an et par habitant, les déchets toxiques représentent 70
kg dont 1 kg de déchets radioactifs [Bi06]. Toutefois, cette faible proportion n’élude pas le fait
que la gestion de ces déchets doive étre étudiée pour éviter les risques de pollutions radiologiques.

Dans ce chapitre, nous présenterons la gestion actuelle des déchets nucléaires produits
par les centrales et les études menées en France ces derniéres années sur la faisabilité des tech-
niques envisagées. Nous conclurons sur la nécessité de nouvelles études dans la région des actinides

pour prévoir au mieux la gestion des déchets.
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1.1 Les déchets du parc élecronucléaire francais
1.1.1 Du chargement a ’inventaire d’un réacteur REP.

La production d’énergie nucléaire repose actuellement sur les propriétés de 1'*%°U, seul
noyau fissile présent sur terre. Un noyau est dit fissile lorsqu’il a la propriété de fissionner par
interaction avec des neutrons de basse énergie (neutrons thermiques 25 meV). A I'état naturel
seuls trois isotopes de I'uranium existent : 1’2380 (T = 4, 46.10° ans) est l'isotope majoritaire
représentant 99,27% de I'uranium naturel; 1’235U(T1/2 = 7,04.10% ans) est présent dans la
nature a hauteur de 0,72% ; le dernier isotope présent sur terre est 1'234U (T1 )2 = 2, 45.10° ans)

avec une abondance isotopique de 0,005%.

=

26cm| |297¢m h24sCm

émetteur o

émetteur p-

fission spontanée

décroissance B

capture neutronique (n,y)

fission (n,f)

v | /=00

réaction (n, 2n)

Fi1G. 1.1 — Carte des isotopes produits dans un réacteur dans la région des actinides.

L2380 a la caractéristique de capturer facilement un neutron pour former le 239 Py aprés deux
décroissances $~. Cet isotope du plutonium est fissile comme 1'23°U. L'238U est qualifié de
fertile en raison de sa capacité & générer un nouvel isotope fissile susceptible de produire de
I'énergie. Dans un réacteur thermique, le 23° Py réalise une capture neutronique! dans ~37%

des cas (contre ~ 18% pour I'?°U) [Va06]. Cet effet conduit naturellement & la formation

'La probabilité Pat1y de former lisotope “**X par une capture neutronique sur un noyau 4 X est donnée
par la relation Pajiy = 75 ol le terme « correspond au rapport du taux de capture sur le taux de fission du
noyau étudié “ X ; la probabilité de disparition par fission du noyau * X est donnée par la relation Pr_ax = 1_+a
(ces deux relations sont vraies si 'on suppose que les noyaux ne décroissent pas par désintégration radioactive).
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d’isotopes de plutonium plus lourds tels que les 241243 Py, Ces isotopes de plutonium vont
décroitre exclusivement par radioactivité (3~ pour former respectivement les ameériciums
241,243 A (fig.1.1). Ainsi, par captures neutroniques successives et décroissances 3, le spectre
des isotopes du combustible va s’enrichir en éléments nouveaux. Par ce méme processus, les
noyaux du curium (Cm) vont apparaitre : les isotopes majoritaires sont le 244Cm (90%) et le
H5Cm (8%) [DENO08-2]. Tous ces isotopes de la famille des actinides produits dans les réacteurs
sont appelés actinides mineurs (AM) du cycle uranium - plutonium. A inverse, les actinides

52381 et le plutonium produit sont qualifiés de majeurs

introduits dans le coeur du réacteur (
en raison des quantités présentes en fin de cycle et de l'intérét de ces isotopes dans la filiére

énergétique. 0.5cm

Isotope Période Tj /5 Chargement Déchargement
(ans) (kg/TWhe) | (kg/an) | (kg/TWhe) | (kg/an)
| | Actinides majeurs |
250U 7,08.108 136 751 40 221
23617 2,34.107 16 88
28y 4,47.10° 3757 20734 3661 20 204
238 Py, 87,40 0,6
239 py, 2,44.10* 22.3
240 py, 6 58 8,6
241 py, 14,35 4.6
242 py, 3,87.10° 1,9
| Actinides Mineurs (AM)
ZTNp 2,14.10° 1,6 8,8
2T Am, 4327 0,8
243 Am 7370 0,4
MW, 285 0 0
240m 18,1 0,09 0,5
250m 8500 0,01 0,06
| Produits de Fission (PF)
990Gy 28 1,9 10,5
B7Cs 30 4.4 24,3
BZr 1,5.106 2,8 15,5
T 2,1.10° 3,2 17,7
107 pg 6,5.100 0,8 4.4
1297 1,6.107 0,7 3,9
135Cs 2.106 1,4 7,7

TAB. 1.1 — Composition des principauz isotopes du combustible avant et aprés irradiation de
combustible UOX (enrichi en 2°U a 3,5%) dans un réacteur REP de 900MWe, pour un tauz de
combustion (burn-up) de 33GWj/t [Fi98] .
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Le parc électronucléaire en France est constitué de 58 réacteurs a eau pressurisée (REP)
d’une puissance comprise entre 900 et 1450 MWe suivant la date de construction. Le combustible
initial est I'oxyde d'uranium (UOX) enrichi en 23°U a hauteur de 3,7%. Pour une énergie de
1GWe.an, ce type de réacteur consomme 27 t d’uranium enrichi nécessitant ’extraction de 180 t
d’uranium naturel. Pour un réacteur REP de 1000MWe chargé de combustible UOX produisant
6TWhe/an, 'inventaire du combustible usé peut se répartir en quatre groupes [DEN08-1] :

— 20 t d’uranium contenant 0,98% d'?3°U ;

— 200 kg de plutonium ;

— 21 kg d’actinides mineurs (Np, Am, Cm);

— 760 kg de produits de fission.

Les deux premiers groupes constituent des déchets valorisables dans un processus de recyclage
du combustible usé. Les actinides mineurs (AM) et les produits de fission (PF) sont considérés

comme les déchets du cycle uranium.

bilan UOX MOX
(kg/TWhe) 55GWj/t | 55GWj/t
Pu +26 -53
Np +1,8 -

Am +1,5 +15
Cm +0,3 +4
r(?ndement isoto- UOX MOX
pique Pu

(%) 55GWj/t | 55GWj/t
238 py 3,5 5,1

239 py 51,0 41,5
240 py, 24,8 29.0
241 py, 12,1 12,8
242 py 8,6 11,6
Pu fissile 62,1 54,3

TAB. 1.2 — Inventaire en actinides pour les combustibles UOX et MOX normalisé a une méme
puissance de fonctionnement (55GWj/t) aprés un refroidissement de 5 ans [DEN0S-1].

Parmi les isotopes de plutonium produits, le 23 Py est majoritaire (~ 60% - tab.1.1).
Ce noyau fissile est recyclé pour produire un nouveau combustible nommé Mixed OXide (MOX) :
I'oxyde d’uranium est enrichi en plutonium & hauteur de 7%. En France, ce nouveau combustible
alimente 20 REP de 900 MWe a hauteur de 30%. I.’énergie produite par ce combustible recyclé

représente 8% de I’énergie électrique produite en France [Da06]. Toutefois, I'introduction de plu-
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tonium en quantité non-négligeable dans le coeur, augmente les rendements de production des
actinides mineurs : les quantités d’américium et de curium sont multipliées respectivement par
10 et 13 par rapport a un réacteur REP chargé de combustible UOX (tab.1.2). De plus, les ren-
dements isotopiques du plutonium montrent une diminution de la proportion de 239 Py fissile au
profit d’isotopes du plutonium non-fissile. L’utilisation de combustible MOX dans des réacteurs
thermiques dégrade la qualité isotopique du plutonium (tab.1.2). Le recyclage du combustible

en REP ne semble donc pas indiqué.

1.1.2 Radioactivité - Radiotoxicité - Evolution des radionucléides dans le
temps

La notion des déchets nucléaires est relative a la politique de gestion du combustible
usé. Pour les pays ayant choisi de ne pas retraiter ce combustible usé¢ (Etats-Unis, Suede...),
les déchets représentent 1’ensemble des barres de combustible avec leurs gaines. D’autres pays
(France, Japon, Suisse, Australie, Allemagne, Russie...) ont choisi de retraiter leurs combustibles
usés pour diminuer les volumes des déchets ultimes. Quelle que soit la solution adoptée, I'indus-
trie doit gérer les éléments radioactifs produits pendant la période ou ils restent dangereux pour
la biosphére. La grandeur d’intérét pour décrire I'impact de la radioactivité sur I’environnement
est appelée la radiotoxicité. Cette quantité est fonction de I’activité des isotopes considérés, du
type de radioactivité et des caractéristiques chimiques des éléments (cf. annexel). La figure (1.2)
présente la radiotoxicité des noyaux produits en fonction du temps en référence a la radiotoxi-
cité de I'uranium sorti des mines. I’élément le plus radiotoxique produit est le plutonium. Sa
radiotoxicité devient inférieure & 'uranium naturel aprés plus de 100 000 ans. Les éléments les
plus radiotoxiques qui suivent sont les actinides mineurs pour lesquels une période de 10 000 ans
est nécessaire avant de retrouver la valeur de référence. Enfin, les produits de fission vont dé-
croitre le plus rapidement en raison du type de radioactivité (37) et des périodes de décroissance

relativement courtes a ’exception de quelques radionucléides (cf tab.1.1).

Pour les pays ayant choisi de retraiter leurs déchets en vue de recycler le plutonium,
cet élément sort de l'inventaire des déchets nucléaires au profit des matiéres dites valorisables au
méme titre que 1'**8U majoritaire et de 1'>*U présent dans le combustible usé (0,9%). Toutefois,
cette classification des déchets ne diminue pas la radiotoxicité produite qu’il faut gérer quelles

que soient les décisions politiques prises.
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Fi1G. 1.2 — Ewolution de la radiotoricité du combustible usé par groupes de déchets nucléaires
[NEAO06]. La référence est fizée par la radiotozicité associée a la fabrication d’une tonne d’uranium
enrichi.

1.1.3 Définition des déchets - Classification

La notion de déchets radioactifs est définie par I’Agence Internationale de I’Energie
Atomique de la fagon suivante [Bi06] :
"Toute matiére pour laquelle aucune utilisation n’est prévue et qui contient des radionucléides
en concentration supérieure auxr valeurs que les autorités compétentes considérent comme

admissibles dans des matériaux propres a une utilisation sans contréle."
Les déchets sont répartis selon leur activité totale et la présence de produits radioactifs de longue

période (1175 > 30 ans). Le tableau (tab.1.3) présente l'origine des déchets nucléaires en France

et les traitements effectifs ou a ’étude.
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Le contexte des actinides mineurs

Activité massique

Déchets indus-
triels spéciaux

Au 31 dec. 2002 Description Origine Destination
P & (Ba/g)
durée de vie (ans)
Haute Activité - zgzdujts dZ(iSi_ A Tétude (loi
Vie Longue (HA- | . . Retraitement du 30 dec. | A,>101° Bq/g
nides mineurs
VL) S 1991)
vitrifiés
Recherche T1/9 > 30 ans
Moyenne Activité Graines de
- Vie Longue combustible Retraitement | A Pétude A,> 10°Bq/g
(MA-VL)
Boues de
traitement 3
Jeffluents Recherche A< 10°Bq/g
bitumées
D.echet’s solides Ty > 30 ans
cimentés
En cours de
. s Déchets  gra- réalisation
5?;b£eonA§sV1te ~ | phités (cen- | Démantélement | pour une mise | 100< A,,<10°Bq/g
& trale UNGQ) en service en
2010
Déchets de
Déch .
(FA-VL) féfgs ets radi procédés d’as- Ty/; > 30 ans
sainissement
Exploitation,
Faible ou | Déchets SO- zrz;ztsgz;gce, Centre de
Moyenne Ac- | lides, boues ment Jins. stockage de la | 100< A,, < 10%
tivité & vie courte | cimentées, tallations  de Manche (fermé | Bq/g
(FMA-VC) résines en 1994)
recherche  ou
industrielles
Centre de
stockage de
I’Aude (ouvert Tijp= 30 ans
en 1992)
Centre de
Tres Faible Acti- | Gravats, fer- ) R stockage de
vité (TFA) railles Démantelements Morcilliers Am< 100 Ba/g
dans ’Aube

T/ < 30 ans

TAB. 1.3 — Origines et destinations des déchets
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Gestion actuelle du combustible avec retraitement partiel

. Combustible
Combustible UOX MOX
20 réacteurs
Reéacteurs N o 900MWe
REP 38 REP chargés a 100% & 20 REP charges a 70% (900MWe) chargés 4
30%
100%  sto-
Retraitement| 80% retraité ( pour le MOX) 20% stocké en Détat cké en
I’état
Produits P‘u eF N P.F e.t AM Combustible usé en attente de retraitement
séparés vi tri fiés
Valorisation 100% Pu
At & 30% U Déchets actuels en attente de solution(s) définitive(s)
/ Déchets P
ré-enrichi
Bilan actuel du retraitement
Actinides g , , .
Mineurs 35% vitrifiés provenant de I'UOX - 65% entreposés (UOX et MOX non-retraités)
Esr;)i;izlts de 70% vitrifiés provenant de 'UOX - 30% entreposés (UOX et MOX non-retraités)

TAB. 1.4 — Gestion du combustible usé - retraitement partiel en attente de solutions définitives

[Da06].

Actuellement, 80% du combustible UOX usé est traité pour recycler le plutonium
destiné au combustible MOX (tab.1.4). Les produits de fission et les actinides mineurs sont
isolés (PUREX) et vitrifiés dans les usines de la Hague. Ces déchets vitrifiés de hautes activités
sont stockés en attente d’une solution définitive, mais ils ne pourront pas étre incinérés en
I’état. Malgré des études montrant la faisabilté de la dé-vitrification des déchets, il est probable
que le colt engendré par une telle opération nécessite un stockage définitif en surface ou
en profondeur dans des sites spécifiques. De plus, la plus grande partie, voire la totalité,
des produits de fission sont & gérer sur plusieurs décennies. Il apparait donc la nécessité
de prévoir des sites de gestion des déchets de haute radioactivité (& moyen et long terme)

quelle que soit la solution adoptée pour les actinides mineurs et les produits de fission & vie longue.
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Volume en % du Activité en % de
Au 31 dec. 2002 Volume . 0 Pactivité  totale
total des déchets .

des déchets

Haute Activité -
Vie Longue (HA- | 1639 m? 0.2% 96.05%
VL)

Moyenne Activité
- Vie Longue | 45 359 m? 4.6% 3.87%
(MA-VL)

Faible Activité -
Vie Longue (FA- | 44 559 m3 4.5% 0.01%
VL)

Faible ou
Moyenne Ac-
tivité a vie courte
(FMA-VC)

Trés Faible Acti-
vité (TFA)

778 322 m3 79.6% 0.07%

108 219 m? 11.1% ~0

TAB. 1.5 — Inventaire des déchets radioactifs en France au 31 decembre 2002, quelles que soient
leurs origines [Ba06].

Suivant la répartition des déchets précédemment citée (tab.1.3), le tableau (tab.1.5)
présente le volume des déchets accumulés en France jusqu’en 2002. Le combustible usé non-
retraité entre naturellement dans le groupe des Hautes Activités a Vies Longues (HAVL). Ceci
a pour conséquence d’augmenter considérablement le volume des déchets & surveiller sur le long
terme. Actuellement, pour une tonne de combustible irradié, le volume de déchets non-retraités
représente prés de 2 m3, contre un volume inférieur a 0,5 m? aprés retraitement. En France, le
volume cumulé des déchets nucléaires est estimé a 6000 m? pour la période 1998-2020. De plus,
il faut ajouter que les déchets de hautes activités (HA) représentent ~ 98% de l'activité totale

mais seulement 1% du volume.
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1.2 La gestion des déchets
1.2.1 Loi "Bataille" - Loi cadre de la recherche de 1991

La loi du 30 décembre 1991 demande aux organismes de recherche de travailler sur la

gestion durable des déchets radioactifs selon trois axes [Ba06] :

— Axe 1 - la recherche de solutions permettant la séparation et la transmutation des
éléments radioactifs a vie longue présents dans ces déchets ;

— Axe 2 - I’étude des possibilités de stockage réversible ou irréversible dans les forma-
tions géologiques profondes, notamment grace & la réalisation de laboratoires souter-
rains;

— Axe 3 - I'étude de procédés de conditionnement et d’entreposage de longue durée en

surface de ces déchets.

Les différents axes de recherche ont été confiés a trois organismes : les axes 1 et 3 ont
été confies au CEA ; I’Agence pour la gestion des déchets nucléaires (Andra) est chargée de
mener les recherches sur ’axe 2. Le CNRS et les universités sont associés au CEA au niveau
de ’axe 1 dans le but d’apporter des solutions innovantes pour la transmutation des déchets et
la production d’énergie. Cette collaboration est organisée autour du Programme sur 1’Aval du
Cycle et ’Energie Nucléaire (PACEN) du CNRS et du groupement de recherche "Gestion des
Déchets et Production d’Energie par Options Nouvelles" (GEDEPEON).

1.2.2 La transmutation

L’objectif de la transmutation des déchets nucléaires est de transformer un noyau
radioactif & vie longue en noyau stable ou & vie courte dans le but de réduire la radiotoxicité a
long terme des déchets. Pour les produits de fission (& vie longue), le processus de transmutation
repose sur la capture d’'un ou plusieurs neutrons pour atteindre un noyau moins radiotoxique.
Le cas d’école est donné par le technicium °Tec (T 2 =2,1. 10° s) qui produit un noyau stable

par la réaction :

PTe(n,y)'%Te B~ (Ty/2 = 15,8s ) 1% Ru (stable)

Pour les actinides mineurs (Np, Am, Cm) la capture neutronique n’est pas une solution
intéressante puisque cette réaction conduit & des noyaux plus radioactifs et radiotoxiques
(souvent émetteurs de neutrons par fission spontanée). La transformation de ces actinides en
noyaux moins radiotoxiques passe par l'incinération, c’est-a-dire la fission induite par neutrons.
Les cendres de cette incinération sont alors des produits de fission du méme type que ceux

existant actuellement. Dans cette gestion du combustible usé, les produits de fission deviennent
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les seuls déchets ultimes de la production d’énergie pas fission nucléaire.

Au terme de 15 années de recherche, des avancées majeures ont pu démontrer la faisa-
bilité de la transmutation des actinides mineurs et des produits de fission & vie longue dans les
installations existantes ou & construire. Plusieurs solutions sont a I’étude. Les principaux projets
de recherche ont conduit & expérimenter ou simuler les installations du type :

— transmutation dans des réacteurs & neutrons thermiques de type REP;

— transmutation dans des réacteurs a neutrons thermiques a haut flux (type ILL);

— transmutation dans des réacteurs a neutrons rapides (RNR) de type Phenix (EFR);

— transmutation dans des systémes hybrides associant un réacteur sous-critique et une

source de neutrons par spallation, connus sous le nom d’Accelerator-Driven System
(ADS).
Quel que soit le processus retenu, il apparait la nécessité de séparer les éléments, voire les
isotopes (135’13703)2, afin de ne pas générer de nouveaux radionucléides & vie longue ou
radiotoxiques. Si la séparation & 1’échelle du laboratoire est effective, la faisabilité a 1’échelle

industrielle reste & démontrer.

Au niveau des actinides mineurs, les résultats des expérimentations ou des calculs par
simulation permettent d’orienter les recherches : le tableau (tab.1.6) montre I’évolution du rap-
port a (rapport des taux de capture et de fission) en fonction du spectre en énergie de neutrons
pour les principaux actinides présents dans le combustible usé. Il apparait deux faits importants :

— la production de plutonium 23° Py est équivalente quel que soit le spectre de neutrons

utilisés (thermiques, épithermiques ou rapides). La génération des isotopes 24! Pu et
243 Py conduisant aux isotopes de 'américium 24! Am et 243 Am est moindre dans un
spectre de neutrons rapides;

— la disparition des actinides mineurs (Np, Am, Cm) est plus indiquée dans un spectre

de neutrons rapides (RNR ou ADS).
Ces deux points permettent d’alimenter différents scénarii quant aux traitements des déchets
nucléaires et au devenir de la production d’énergie électo-nucléaire. Le parc de réacteurs dans le
futur pourrait voir Papparition de réacteurs dédiés a la transmutation (RNR ou ADS) en marge
des réacteurs a neutrons lents type (REP et les futurs EPR : European Pressurized Reactor).
Une autre voie serait le passage progressif & un parc de réacteurs rapides capables de briler
eux-mémes leurs déchets. Dans les deux cas, la répartition des actinides mineurs dans le coeur
du réacteur peut étre faite suivant deux modes :

— les actinides mineurs sont répartis dans ’ensemble des crayons du coeur de fagon

La présence de *3Cs(stable) et '3*Cs(2 ans) est susceptible de régénérer en partie le '**C's(2.10° ans) par
captures neutroniques [Va06].
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homogeéne (mode homogeéne) ;

— les actinides mineurs sont placés dans des crayons spécifiques riches en acti-

nides (mode héterogeéne).

Isotope Réacteur a neutrons Réacteur a neutrons Réacteur a neutrons
lents (REP) épithermiques (REP-MOX) rapides (RNR)
~ J o6 dE
" Torédm
Actinides majeurs
250 0,22 0,3 0,29
2817 8.3 6,5 7,5
238 Py, 12 4,2 0,53
239 Py, 0,6 0,6 0,3
240 py, 396.6 35,1 1,6
241 py, 0,40 0,3 0,19
242 py, 65,5 24,6 1,8
Actinides Mineurs (AM)
ZBTNp 63 30 5,3
28 Np 0,1 0,1 0,05
2 Am 100 44,5 7.4
242 Am 1,9 0,19
242m Am 0,23 0,2 0,18
243 Am 111 63,4 8,6
22Cm 3,9 3,6 1,7
23C'm 0,16 0,2 0,14
24C0m 16 13,1 1,4
25Cm 0,15 0,2 0,18

TAB. 1.6 — Rapport o (=

taux de capture

) en fonction du spectre de neutrons [Va06].

taux de fission

Dans les deux cas, la présence en quantité non-négligeable d’actinides mineurs perturbe le com-
portement des éléments du réacteur. La mise en pratique de I'incinération des déchets nucléaires,
quelle que soit la solution choisie, demande une bonne connaissance des propriétés des noyaux

présents dans le coeur.

1.2.3 Entreposage en surface et stockage géologique

Le stockage en surface des déchets nucléaires est déja effectif concernant les déchets de
trés faible, faible et moyenne activité. L’expérience acquise a la Hague et & Cadarache sur le
stockage des déchets de haute activité permet de penser que la technique est maitrisée. Toutefois
les questions de la surveillance et de la maintenance & long terme restent des questions ouvertes
au-dela de I'aspect scientifique. Pour de nombreux pays et 'TAEA (International Atomic Energy

Agency), la solution du stockage géologique semble étre la référence au niveau du confinement
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et de la sécurité des populations. Les résultats du laboratoire souterrain de Bure confirment
les résultats obtenus sur les propriétés de confinement des radionucléides par l'argile [Ba06].
L’analyse globale des moyens de gestion des déchets montre qu’il y aura toujours des déchets
de haute radioactivité a gérer sur le long terme (au moins 200 ans pour les produits de fission).
Par conséquent des sites de stockage de longue durée semblent étre incontournables. Toutefois,
I’exemple du site des Yucca Mountain aux Etats-Unis montre la nécessité de retraiter les déchets
dans le but de minimiser les volumes : ce site doit recevoir le combustible usé sorti des piscines
de refroidissement sans aucun traitement ni réduction des volumes. Par conséquent, il est théori-
quement rempli par les déchets accumulés durant les trente derniéres années, avant méme d’étre
opérationnel.

La gestion des déchets sur le long terme ne peut donc pas se contenter d’'un stockage en
I’état du combustible usé. Le retraitement devient une étape indispensable pour la plupart des
pays, y compris les Etats-unis. Deés lors, la transmutation des actinides mineurs apparait comme
un outil complémentaire au stockage dans la gestion des déchets; ce stockage restant nécessaire

pour la gestion des produits de fission.

1.3 Données nucléaires pour la transmutation

Les données nucléaires existantes dans la région des actinides sont fortement orientées
par la nécessité de maitriser les grandeurs utiles a I’étude des réacteurs. La figure (fig.1.3) montre
les mesures répertoriées dans EXFOR? des sections efficaces de fission pour les principaux isotopes
des actinides présents dans l'inventaire du combustible usé. Ces isotopes sont ceux qui ont été
les plus étudiés au sein de leur chaine isotopique. On observe la diminution du nombre de séries

de mesures (tab.1.7) nécessaires a ’évaluation des sections efficaces.

nombre de série | nombre de points o
Isotope propriété erreur
de mesures de mesures
By ~ 100 2453 fissile ~ 2.5%
By ~ 50 1461 fertile 1a2%
29 py ~ 100 789 fissile ~ 2.5%
BTNp 44 3021 non-fissile ~ 8%
2 Am 28 419 non-fissile ~ 10%
2 0m 10 152 non-fissile ~ 45%

TAB. 1.7 — Nombre de séries de mesures et nombre de points de mesures sélectionnés pour les

évaluations dans le domaine des neutrons rapides [0,1; 20] MeV [NNDCO08] [Sa08].

La faiblesse des données au niveau des américiums et des curiums s’explique par plusieurs raisons

concomitantes :

3Experimental Nuclear Reaction Data (EXFOR. / CSISRS) via http ://www.nndc.bnl.gov/
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— les actinides mineurs étant présents a hauteur de 1% dans le combustible usé, I'impré-
cision des mesures sur les propriétés de ces noyaux n’a pas de conséquence majeure
dans la précision du cycle du combustible et la siireté de ’exploitation actuelle.

— il est nécessaire de disposer d’isotopes purs afin de réaliser les expériences dans de
bonnes conditions ainsi que d’installations capables de gérer ces cibles fortement ra-
dioactives.

— les activités trés importantes de ces noyaux rendent trés délicates la fabrication de
cibles, leur manipulation et leur tenue dans le temps. Il n’est donc possible de déposer
que de trés faibles quantités de matiére (quelques centaines de microgrammes pour les
241,243 Am et seulement quelques centaines de nano-grammes pour les 2422432440,

Ces faibles quantités placées dans un flux de neutrons monoénergétiques (qqes 10°
4 10% neutrons/(ecm?s)) donnent des taux de réactions trés faibles qui rendent les
expériences trés longues, voire quasiment impossibles pour certains curiums (244Cm
Ty, = 18 ans).

Ces éléments contribuent a expliquer le peu de données existantes au niveau des américiums

et des curiums. La section efficace de fission est la réaction la plus facile & mesurer en raison

de la masse des fragments de fission et de I'énergie qu'’ils emportent (~ 200 MeV). Les autres
réactions telles que la capture radiative (n, 7), la diffusion inélastique (n,n’) et 1’émission de
neutrons (n,2n) présentent un manque de données encore plus probant. Prévoir des réacteurs
dans le but d’incinérer ces déchets demande une précision accrue afin de maintenir la sireté des
installations avec un combustible contenant de ’ordre de 5 & 10% d’américium, voire du curium.

Un effort particulier doit donc étre apporté pour ces noyaux afin de pouvoir gérer au mieux leurs

évolutions.

Le rapport du sous-groupe 26 du WPEC* de I’agence pour I’énergie nucléaire (NEA)

[Sa08] présente un bilan des incertitudes sur les sections efficaces évaluées pour les différents

concepts de réacteurs de quatriéme génération (GEN-IV). Pour les actinines mineurs, les incer-

titudes sur les sections efficaces de fission sont de 1'ordre 10% pour les 241243 Am mais atteignent

45% pour les 242:243.244Cm_ Si 'on souhaite développer des réacteurs a neutrons rapides, il est

nécessaire de réduire ces incertitudes a 5-7% pour les américiums et 5 a 20% suivant le type

de réacteur choisi (type EFR®, SFR®, GFR'...). Dans le cas d'un réacteur "incinérateur" dans
lequel il est prévu de charger une quantité importante d’actinides mineurs, les incertitudes sur

ces noyaux doivent étre réduites entre 3 et 7% pour garantir la faisabilité des installations.

“Working Party on international Evaluation Co-operation of the NEA Nuclear Science Committee.
SEuropean Fast Reactor

5Sodium-cooled Fast Reactor

"Gaz-cooled Fast Reactor
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actinides

présents dans les réacteurs REP (données NNDC - EXFOR) [EXFOR].
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Conclusion

Les enjeux économiques et écologiques mondiaux laissent penser que la production
d’énergie par fission nucléaire a un role majeur a jouer dans ce siécle, si I’on souhaite limiter
le réchauffement climatique lié & 'activité humaine. Néanmoins, la gestion des déchets nucléaires
est aujourd’hui un élément clé pour garantir la pérennité de cette source d’énergie. Les études
menées jusqu’a présent et les solutions adoptées dans les différents pays disposant de réacteurs
nucléaires, montrent que le retraitement des déchets est incontournable afin de limiter les volumes
de déchets a stocker. La recherche de solutions multiples & la gestion des déchets (trois axes de
recherche) est un moteur permettant de gérer au mieux les différents éléments produits dans les
réacteurs. Les résultats actuels montrent que le choix de la transmutation doit se porter dans
un premier temps sur les actinides mineurs et en particulier les américiums 245243 Am en raison
de leur forte radiotoxicité & long terme. La transmutation de produits de fission a vie longue
est possible & condition de séparer isotopiquement les noyaux a traiter ; néanmoins, le choix du
stockage semble étre retenu.

Toutes ces études nécessitent une connaissance approfondie des radionucléides "clés"
produits, que ce soit pour leur incinération ou la prévision précise des déchets & venir dans de
nouvelles installations. Dans les chapitres suivants nous présenterons les mesures réalisées au

cours de ce travail sur des isotopes de I’américium et du curium.
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Chapitre 2

Objectifs et méthodes

Les données nucléaires dans la région des actinides reste une nécessité en raison du
peu de mesures existantes pour certains noyaux et des difficultés de prévision des grandeurs
d’intéréts du point de vue de la physique fondamentale (sections efficaces, distributions en masses
et en charges de fragments de fission ...). Les incertitudes importantes de ces grandeurs clés
ont des répercussions directes dans les prévisions de fonctionnement des installations existantes
(inventaires des radionucléides des déchets, coefficient de streté ...) et dans la recherche et le
développement des systémes du futur. Le peu de données disponibles est li¢ a la difficulté des
mesures a réaliser et des moyens nécessaires. Les difficultés de mesures de sections efficaces
d’isotopes de courte durée de vie proviennent du rayonnement intense (des cibles) imposé au
dispositif expérimental et de la radioprotection entourant ’expérience. Ainsi, la faible quantité
manipulable doit étre bien maitrisée, tout en assurant la faisabilité de l’expérience soumise a
un taux de réaction acceptable. Pour des radionucléides disponibles avec le degré de pureté
requis, la premiére condition & la faisabilité de 'expérience est la disponibilité des cibles avec les
caractéristiques nécessaires. Dans ce travail, deux techniques ont été utilisées afin de réaliser de
nouvelles mesures des sections efficaces de fission sur des isotopes de I’américium et du curium.

Dans la premiére partie, nous nous intéresserons a la mesure de la section efficace de
fission induite par neutrons de 1’43 Am, pour laquelle il est possible de disposer de cibles pures
permettant la réalisation de mesures directes sous flux de neutrons. La méthode utilisée va
permettre de fournir de nouvelles données dans le domaine des neutrons rapides indépendantes
des mesures existantes.

La mesure de sections efficaces de fission induites par neutrons au niveau des curiums
se heurte & la faisabilité des cibles non-scellées manipulables dans les conditions requises a 1’ex-

périence. De plus, 'instrumentation utilisée doit résister a 'irradiation en particules « trés im-
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portante générée par ces noyaux. Une méthode particuliére a été développée afin de répondre
a ces difficultés : 'objectif est de réaliser le noyau souhaité par une réaction de substitution en
partant d’un noyau-cible manipulable. Dans la seconde partie de ce chapitre, nous présenterons

les méthodes existantes et le principe de notre méthode.
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2.1 Mesure directe d’une section efficace de fission : 3 Am(n, f)
2.1.1 Les techniques de mesure

La mesure d’une section efficace de fission, induite par neutrons mono-énergétiques, sur

une cible mince, fait intervenir quatre quantités :

T(n.f)
O p)(En) = (bn(En)n. NG (2.1)

ou
~ O(n,f) : section efficace de fission ;
= T(n,f) : taux de fission;
— ¢y : flux de neutrons arrivant sur I’échantillon ;
— €y : représente Defficacité de détection des fragments ;

— N : nombre d’atomes dans 1’échantillon.

Déterminer la section efficace nécessite de corriger le taux de fission de Uefficacité de détection
(€f), de connaitre la composition de I’échantillon (N) et le flux de particules incidentes. En regle
générale, les termes €y et N peuvent étre connus avec une précision satisfaisante. En revanche,
le flux est le paramétre délicat & mesurer. Contrairement aux particules chargées, les neutrons
n’ionisent pas la matiére et leur détection passe nécessairement par une réaction nucléaire secon-
daire (diffusion élastique, fission, (n,a)), produisant une (ou plusieurs) particule(s) chargée(s) ou
photons dont la détection peut étre faite par les moyens usuels. La section efficace de fission que

I'on recherche est déduite d’un rapport de taux de réaction :

o(1X)

(2.2)

on
— 7(4X) est le taux de réaction sur le noyau 4 X dans un flux de neutrons.
— 7(Yrey) est le taux de réaction sur le noyau de référence Y,y dans un flux de neutrons.
— 0(Y,ey) est la section efficace de référence induite par neutrons du noyau Y.y
— 0(4X) est la section efficace de réaction sur le noyau X induite par neutrons

— k facteur regroupant la géométrie et les quantités de matiére

Les réactions de référence les plus utilisées sont les suivantes : Li(n, a), 1°B(n, a1)!,
B5U(n, f), B8U(n, f) et le 29 Pu(n, f) (fig.2.1). Les deux premiéres font intervenir des noyaux
légers dont les sections efficaces présentent, au-dessous de 100 keV, une variation en 1/v/En.

C’est & basse énergie de neutrons que ces deux réactions sont les plus utilisées. Les précisions

!"Les réactions 1°B(n, ao)"Li%® et 1°B(n, a1)" Li* forment un noyau de lithium 7 L4, respectivement, dans l'état
fondamental (4%) et le premier état excité (96%).
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estimées par le Cross Section Evaluation Working Group (CSEWG)? et acceptées par la
communauté sont de 1'ordre de 1,8% (4 100keV) pour la réaction %Li(n, a) [JE05] et 2% pour la
réaction °B(n, a;) [JEO5].

10—1° 10~5 1
- : . : - 1 - . . - : -
10% |- ENDF/B-UII1.8: LI-6(N,T)HE-4 108
ENDF/B-UI1.8: B-18(H,A*)LI-7-LO
ENDF/B-UII.8: B-18¢N,A*)LI-7-L1

104 |- —10%
-
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& ==l
]
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,E 10% - B(n.ao) -102
o
@
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£
= 1 H1

107 |- —10™=
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1i0—1° 10— 1
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FI1G. 2.1 — Section efficace de réaction induite par neutrons Li(n, a), 1°B(n, ao) et 1°B(n, a1)
[NNDC08].

Au-dela de 100 keV, la réaction de fission 235U(n,f) est la plus utilisée avec les réactions
B8U(n, f) et le 29Pu(n, f). Comme le montre la figure (fig.2.2) et le tableau (tab.2.1), dans
le domaine des neutrons rapides (de 0,1 & 20 MeV), les sections efficaces de fission de ces noyaux
sont connues & quelques pourcents (par exemple pour 23°U(n, f), de 1 & 2,5% entre 0,1 et 10
MeV). On notera que les données évaluées proposées par les trois principales banques de données

sont en bon accord, méme s’il subsiste localement quelques écarts.

Le Cross Section Evaluation Working Group (CSEWG) est une collaboration entre les laboratoires nationaux
des USA, lindustrie et le Canada, qui fournit les données présentes dans U.S. Evaluated Nuclear Data File
ENDF/B.
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Mesure directe d’une section efficace de fission

223 Am(n, f)
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FIG. 2.2 — Sections efficaces évaluées de fission des trois principales bibliothéques : 23°U(n, f),
B8U(n, f) et B9Pu(n, f) [NNDCOS].
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FIG. 2.3 — Section efficace évaluée de diffusion élastique *H(n,p) [NNDCOS].

Parmi les sections efficaces de référence, une des réactions les plus connues est la diffusion

élastique neutron sur proton (n,p) (fig.2.3 & tab.2.1). Du fait du grand nombre de données

existantes concernant cette réaction fondamentale de la physique nucléaire, la section efficace

de diffusion élastique (n,p) est connue avec une précision meilleure que 0,5% dans le domaine
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d’énergie de neutrons inférieure a 20 MeV [Ha06]. Néanmoins, cette réaction a été peu utilisée
dans le domaine des neutrons qui nous concerne alors méme qu’elle permet des mesures de grande
précision. Dans les années 70, la premiére évaluation compléete de cette réaction [Ho71] a été
utilisée pour réaliser la premiére mesure quasi-absolue de la section efficace de fission 23°U (n, f)
pour des énergies de neutrons comprises entre 1 et 6 MeV [Ba76]. A notre connaissance, cette
réaction de référence a été peu employée et ce n’est que trés récemment qu’elle a été utilisée pour

mesurer la section efficace de fission de 1'*3U [Gr05].

E, LH(n,p) | 1B(n,a1) | ®Li(n,t)*He | 2U(n, f) | 23U (n, f)
(keV) (%) (%) (%) (%) (%)
1,0,10 - 0.1 0,20 0,2 0.3 0.5 -
0,1-1,0 0,20 0,4 0,5 0,5 ;
1,0 - 5,0 0,20 0,4 0,7 0,6 ;
5.0 - 10,0 0,20 0,6 0,7 0,6 ;
10,0 - 30, 0,20 0,6 0,9 13 ;
30, - 50, 0,20 1,0 0,9 0,6 ;
50, - 90, 0,20 1,0 11 0,6 ;
90, - 150 0,20 15 15 0,7 ;
150 - 200 0,20 2,0 2,0 1,3 -
200 - 250 0,20 2,5 2,0 1,1 -
250 - 450 0,20 - 2,0 1,1 -
450 - 650 0,20 ; 5,0 0,8 ;
650 - 800 0,20 ; 2.0 0,7 ;
800 - 1000 0,20 ; 5,0 0,8 ;
1000-2000 0,20 - - 1.8 1,3
2000-3000 0,22 - - 1.8 0.8
3000-4000 0,22 - - 2,3 0.8
4000-6000 0,30 - - 2,3 0,9
6000-8000 0,36 ; ; 2.9 1,0
8000-10000 0,44 ; ; 2.9 0,9
10000-12000 0,50 ; ; 1,8 11
12000-14000 0,49 - - 1,2 0,9
14000-14500 0,46 - - 0,8 0,7
14500-15000 0,46 - - 1,5 0,8
15000-16000 0,46 - - 2,0 1,0
16000-17000 0,40 - - 2,5 1,0
17000-18000 0,40 ; ; 3,0 11
18000-19000 0,35 ; ; 3,0 11
19000-20000 0,35 - - 4,0 1,2

TAB. 2.1 — Erreurs sur les sections efficaces de référence évaluées fournies par les bibliothéques
(ENDF, JENDL, JEFF) [NNDC08|.
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2.1.2 L’état des lieux.

L’?43 Am est un noyau non fissile au méme titre que le 232Th, le 23" Np et I'>38U. Son
seuil de fission se situe au niveau du MeV (fig.2.4), c’est-a-dire entre celui de 22" Np et de '’233U.
Cette propriété est souvent utilisée pour caractériser les flux de neutrons rapides (détecteur
a seuil). Au-dessous de cette énergie, ce noyau présente une section efficace de fission non
négligeable : de I'ordre de 80 mb & 25 meV & comparer a quelques micro-barns pour le 232Th

et 1'22U. Dans le domaine des neutrons thermiques et épi-thermiques, les données publiées

1 10
v T —— T T T T —r—T—r
ENDF/B-VUI1.8: TH-232(N,F)
ENDF/B-VUII.0: U-238(N.F)
ENDF/B-VUI1.8: NP-237(N,F)
ENDF/B-VII.0: AM-243(N,F)

Cross Section (barns)

Incident Energy (MeU)

FIG. 2.4 — Sections efficaces de fission induites par neutrons de noyauz fertiles : 232Th(n, f),
#TNp(n, f), *%U(n, f) et > Am(n, f) [NNDC0S].

dans la base EXFOR sont encore peu nombreuses (3 en dessous de 0,1 MeV) et contradictoires.
Nous avons rassemblé dans le tableau (tab.2.2) I’ensemble des mesures publiées dans EXFOR
(2008) [NNDCO08]. On constate que quinze mesures ont été réalisées entre 1960 et 2004 pour la
plus récente (tab.2.2 & fig.2.5). La plupart d’entre elles sont des mesures relatives a la réaction
25U (n, f). Les précisions de ces mesures se situent entre 2% et 5%. Pour beaucoup d’entre elles,
seule Derreur statistique est prise en compte. La figure (fig.2.5) présente ces mesures dans la
gamme d’énergie comprise entre 0,1 et 10 MeV. L’ouverture de la fission de premiére chance est
bien décrite par 'ensemble des mesures. En revanche, on notera que deux familles de données
apparaissent a partir de cette premiére chance de fission. L’écart moyen entre ces deux familles
est compris entre 10 et 15%. La premiére famille comprend les mesures de H-H.Knitter [Kn88|,
B.I.Fursov [Fu85], D.K.Butler [Bu61|, K.Kanda [Ka87] et V.Ya [Ya99|. Elle prévoit un plateau

de premiére chance autour de 1,5 barn. Soulignons que toutes les évaluations sont basées sur ces
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FiG. 2.5 — Données sur 1’243Am(n,f) présentes dans la base EXFOR au niveau des meutrons
rapides [Ta05] [Ta07].

mesures. La seconde famille prévoit un plateau de premiére chance plus élevé, au voisinage de
1,7 barn. Parmi ces trois mesures [La04] [Go85] [Be81], deux d’entre elles sont normalisées sur la
mesure de J.W.Behrens effectuée en 1981 [Be81|. Ces derniéres mesures se détachent nettement
des évaluations. Néanmoins, au-dela de 1 MeV, I'écart systématique entre les deux familles
semble provenir d’une mauvaise normalisation des données. De plus, une mesure intégrale de la
réaction 243 Am(n, f) effectuée auprés du réacteur ZEBRA [Sw77] [Kn88]| (spectre rapide) est en
accord avec les mesures de H-H.Knitter alors que les données de J.W.Behrens conduisent & une
section efficace de fission d’environ 12% plus élevée que cette mesure. Notons que cette mesure
intégrale est surtout sensible au domaine d’énergie légérement supérieure au seuil de fission
(autour du MeV). En résumé et malgré la précision moyenne de 20% de cette mesure intégrale,

elle accréditerait les mesures de la premiére famille.
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Auteurs spectre de neutrons types de mesures détecteur fission
J.W.BEHRENS 1981 | spectre blanc (TOF) | relative 25U chambre d’ionisation
A.V.FOMICHEV 2004 | spectre blanc(TOF) | relative 2°U chambre d’ionisation
fg?éGOVERDOVSKIY monoénergétique relative 235U chambre d’ionisation
H.TERAYAMA 1986 monoénergétique relative 23°U chambre d’ionisation
K.KANDA 1987 monoénergétique relative 25U chambre d’ionisation
B.I.LFURSOV 1985 monoénergétique relative 239 Py détecteur de traces
E.F.FOMUSHKIN monoénergétique . 935 )
1084 (14,5 MeV) relative <°U détecteur de traces
P.A.SEEGER 1970 spectre blanc(TOF) | relative 2°U barriére de surface
EFFOMUSHKIN monoénergétique . 238 237 ,
1067 (14,8 MeV) relative °°U, ' Np | détecteur de traces
D.K.Butler 1961 monoénergétique relative 23°U scintillateur gazeux
H.KNITTER 1988 monoénergétique/ relative 23°U chambre d’ionisation
spectre blanc (TOF | relative 23°U chambre d’ionisation
monoénergétique absolue - part. asso- e
V.YA 1999 (14,7MeV) cice 1 chambre d’ionisation
A.V.LAPTEV 2004 spectre blanc (TOF) | relative 2°U chambre d’ionisation
lue - : -
V.M.ADAMOV 1983 | monoénergétique Zbéio e - part. asso
H.C.Britt 1979 - indirecte : "surro- barriere de surface
W.Younes 2004 gate" e w

TAB. 2.2 — Mesures de la section efficace de fission de 124> Am présentes sur EXFOR (2008)
[NNDCO08]

La derniére mesure dans le tableau (tab.2.2) concerne une mesure indirecte de la
réaction 243 Am(n, f). Cette mesure indirecte de la section efficace de fission combine une mesure
de la probabilité de fission du noyau ?**Am par réaction de transfert avec un calcul de la
formation du noyau 2*>Am + n. Le produit de ces deux quantités permet d’obtenir la section
efficace de fission. Cette section efficace, pour la fission de premiére chance, est 20% plus faible
que I’évaluation. Nous rediscuterons plus en détail de cette méthode et de ’origine probable de

cet écart systématique dans la partie suivante.

!(tab.2.2) Les mesures absolues de flux de neutrons sont réalisées en détectant la particule associée a 1’émission
du neutron dans une réaction binaire (ex : pour les réactions D(d,n)*He, T(P,n)*He, T(d,n)*He, la particule
associée est, respectivement, > He ou I'* He)
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2.1.3 Objectifs et choix de la méthode

De la discussion précédente, il ressort que la plupart des mesures sont réalisées par
rapport & la réaction 2*°U(n, f). Tl apparait deux familles de mesures dont I'une prévoit une
section efficace de premiére chance 10% & 15% plus élevée que l'autre sur laquelle s’appuient
toutes les évaluations. Toutes les mesures indiquent une erreur inférieure ou égale a 5%. Nous
pensons que I'écart entre ces deux familles résulte d’un probléme de normalisation. L’objectif de
ce travail a été de résoudre ce probléme. Notre approche est basée sur la diffusion élastique (n,p)
comme réaction de référence. Notre but n’a pas été de remesurer complétement cette section
efficace, mais de parcourir & partir de plusieurs énergies de neutrons (1,8 4 8 MeV) la fission
de premiére chance et la montée de la seconde chance. Pour chaque point de mesure, un effort
particulier a été développé pour réduire les erreurs statistiques et évaluer les différentes sources

d’erreurs systématiques.

F1G. 2.6 — Schéma cinématique de la diffusion élastique (n,p).

L’interaction d’un neutron avec un proton obéit & la cinématique de la diffusion élastique

(n,p). Nous allons en rappeler les équations fondamentales. Les lois de conservation de I’énergie
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et de I'impulsion conduisent aux équations suivantes (fig.2.6) :

My - M
B, = 4 e g os(glab -
P (mn + my)? cos™(6") >
s sin(65™)
i 24
tan(6,"") me o+ cos(05m) .
Hcm
lab _ ”p
0," = 2 s
T o= 0" + 05" Y

ou
— E), : énergie du proton de recul de masse m,,

— B, : énergie du neutron incident de masse my,

0, : angle d’émission du proton (dans le laboratoire (lab) ou le centre de masse (cm))

— 6, : angle d’incidence du neutron (dans le laboratoire (lab) ou le centre de masse

(cm))

En négligeant la différence de masse entre le proton et le neutron, ces expressions se simplifient

et I’on peut écrire dans le laboratoire :

E, = E, . cos’(05") (2.7)
Hcm

lab p

o~ 2 (28)

i lab lab

5 = Hp + 6 (2.9)

A partir de ces relations et en négligeant les effets d’anisotropie associés a la diffusion

(n,p), le nombre N,(E,) de protons d’énergie de recul E,, a dE, pres, s’écrit :

tot
I(n,p) (En)

Ny(Ey) dE, = —%
n

dE, (2.10)

ou af%fp) est la section efficace totale de diffusion (n,p).

La relation (eq.2.10) exprime une proprié¢té bien connue de la diffusion des neutrons mono-
énergétiques sur I'atome d’hydrogéne, a savoir que le spectre en énergie des protons diffusés
est uniforme entre 0 et En dans le systéme du laboratoire. Dans la pratique, deux techniques
sont utilisées pour détecter le proton de recul. Un compteur proportionnel est rempli d'un gaz
riche en hydrogéne (Hy ou C'Hy). La pression et les dimensions du compteur sont ajustées pour
arréter tous les protons de recul. Néanmoins, les effets de bord (pour les protons émis pres de
I’enceinte) conduisent & une distorsion importante du spectre de protons et plus particuliérement
pour des protons de basse énergie. Ceci est illustré par la figure (2.7-a) Des programmes de

simulation de type Monte-Carlo permettent en principe de rendre compte de ces effets. Mais
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Iefficacité corrigée reste entachée d’une erreur non-négligeable.

n(Ey, -
o\

Np“ --- théarie
— expérience

Film mince détecteur
Np“ — théoarie
~ expeérience
E, »

Fia. 2.7 — a) compteur proportionnel - spectre de protons diffusés en fonction de l'énergie des
protons. b){film mince hydrogéné + détecteur a 0°} - spectre de protons diffusés en fonction de
l’énergie des protons. Pour les deuz dispositifs, le spectre théorique des protons (courbe en noir)
est dégradé par la résolution expérimentale du dispositif (courbe en rouge).
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Nous nous sommes donc dirigés vers une méthode plus sélective. Un film mince, riche
en hydrogéne, est placé dans le flux de neutrons monoénergétiques. Les protons de recul les plus
énergétiques sont mesurés par un détecteur placé & 0° dans ’axe du faisceau de neutrons. La
résolution du spectre de protons est fixée par I'ouverture angulaire du détecteur et 1’épaisseur du
film hydrogéné (fig.2.7-b). Dans un premier temps, on place le support hydrogéné suffisamment
loin de la source de neutrons pour considérer les neutrons monoénergétiques en incidence normale
(0, = 0°) par rapport au film mince. Nous supposerons aussi que la diffusion élastique peut étre
considérée comme isotrope dans le centre de masse. Dans ces conditions, la section efficace de
diffusion élastique (n,p) peut s’écrire :

Ao p) tot

g
—en) (O = 2 cos(6)) (2.11)

ou
d : . . e
- %)l b(Hzl,“b) est la section efficace différentielle de diffusion (n,p)
a

- Hllf‘b I’angle d’émission du proton dans le laboratoire

Pour un faisceau de neutrons mono-énergétiques et un détecteur de protons éloigné du film

hydrogéné, on retrouve I'expression classique du nombre de protons détectés N;fe'f :

tot
N (En) = én(En) . % Ny . Sy .. At (2.12)

ou
— ¢ est l'efficacité du détecteur de protons d’ouverture €gq.
— At est la durée de 'expérience.
— Np nombre d’atomes d’hydrogéne par em? dans le film mince

— Spg surface du film mince hydrogéné

A partir de cette expression simplifice (eq.2.12), il est facile de déduire le flux de neutrons in-
cidents au support hydrogéné. Toutefois, notre objectif est de réduire les erreurs sur la mesure
du flux de neutrons et particuliérement sur la réaction de référence. Il est donc nécessaire de
décrire notre dispositif au plus prés de la réalité, afin de maitriser la section efficace de diffusion
élastique (n,p) a 0,5% pres. La section efficace de diffusion élastique (n,p) pour des neutrons
compris entre 1 et 10 MeV est légérement anisotrope W(07)/W(90°) <1,04. A partir de I’évalua-
tion de J.C.Hopkins et G.Breit [Ho71], la section efficace différentielle dans le centre de masse

est représentée par un développement en polynomes de Legendre Pr; de parameétres C;(E,) :
4

do(n p) — -
dQ )cm(E"’Hp ); Ci(En) - Pri(cos(6,)™") (2.13)
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Suivant 'approximation m, ~ my, sa transformation dans le laboratoire s’exprime selon la
relation suivante :

do A0 (n,p) lab d"(n D) lab
o vy — - .4 . a 2.14
a0 )mz)(E”’Hp) a0 )cm 4 cos(6”) (2.14)

Dans la pratique, la source de neutrons est non-monoénergétique, divergente et non-ponctuelle.
Les neutrons peuvent intéragir avec le film mince hydrogéné avec un angle non nul. La surface
du film hydrogéné se comporte comme une source étendue de protons, faisant varier I'efficacité
du détecteur de protons. On désigne par ¢(E,, 6,) le flux de neutrons arrivant sur ce film avec

un angle d’incidence 6, et une énergie E,(0,, AE,). Le nombre de protons détectés se réécrit :

doy,
Nt — Ny . SH// / 0( 7”)  bn(En,0,) dE, dQ dt  (2.15)
At JAE, JAQqe lab

ou
~ ¢n(En,0y,) : lux de neutrons d’énergie E, + AE,, de divergence 6,,.

— Qget : angle solide du détecteur de protons.

L’équation (eq.2.15) est délicate a résoudre analytiquement. De plus, dans cette équation, on
ne tient pas compte de 'étendue de la source de neutrons et du support hydrogéné, lui-méme
se comportant comme une source de protons non-ponctuelle en regard au détecteur de protons.
Nous allons utiliser une méthode Monte-Carlo pour simuler le spectre des neutrons afin de décrire
la diffusion des protons et leur détection. Cette simulation va prendre en compte :

— la distribution en angle et en énergie de la source de neutrons

— Pouverture angulaire du support hydrogéné pour tenir compte de ’angle d’incidence

du neutron dans la diffusion élastique.
— D'anisotropie de la diffusion élastique (n,p) en fonction de I’énergie des neutrons

— I’épaisseur du support hydrogéné et la perte d’énergie des protons dans celui-ci

La simulation permet de dégager les quantités suivantes. L’efficacité de détection de ces protons
dans le laboratoire (eq.3.2) est directement égale au rapport du nombre de protons détectés sur
le nombre émis. La section efficace moyenne de diffusion élastique (eq.2.17) est égale a la section
efficace de diffusion (n,p) pondérée par la distribution en énergie des neutrons arrivant sur le

support hydrogéné. On obtient les deux relations suivantes :

st'm—det
sim p
Lon) . gsim (E,,60,) dQ dE
Tnp) = JJ = on (B, O0) ! (2.17)

[[ ¢5im(En,0,) dQ dE,

ou
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- ef,im : efficacité du détecteur de protons déduite de la simulation.

— N, : nombre de protons émis (sim) et détectés (sim-det) dans la simulation.
- qﬁf,im : flux de neutrons simulé d’énergie moyenne E,, et de dispersion o,

— O(np) : section efficace de diffusion élastique (n,p) moyenne

d’ont I'on tire a partir de I'équation (eq.2.12) le flux de neutrons incidents de référence (b%ef :

Ndet
ref = L (2.18)
O(np) - Gf)lm . Ny .Sy . At

Ce flux de neutrons de référence tient compte, via les simulations, des caractéristiques physiques
expérimentales : géométrie, réactions, détecteur et résolution. De cette simulation, on déduit :
— la distribution en énergie des protons détectés.
— la distribution en énergie des neutrons
En pratique, nous allons comparer les spectres de protons expérimentaux aux spectres simulés
afin de vérifier que les effets physiques (pertes d’énergie, résolutions, distributions angulaires)
permettent de reproduire I'expérience. L’'incertitude sur le flux de neutrons se compose, de la
méme facon que précédemment, d’un terme statistique Nget qui devra étre négligeable par rap-
port & I'erreur systématique sur le flux. Il est donc primordial de maitriser tous les paramétres
de :lef avec une précision comparable a la section efficace (n,p) afin de minimiser I'incertitude

sur le flux dans la section efficace de fission oy, 5 (eq.2.1).

2.1.4 Détermination de la section efficace de fission.

La méthode décrite dans la partie précédente doit nous permettre de mesurer préci-

sément des sections efficaces par la grande connaissance sur la diffusion élastique (n,p). Si 'on

remplace le flux de neutrons de référence ¢ (eq.2.18) dans la section efficace de fission (eq.2.1),

on obtient la relation suivante :

sim

N, Dy . Ng . €
_ (n,f) n—pp H-¢
ZenBn) = ( Nyt ) ' <Qn7Am - Nam - ef) - Tnp) (2.19)

ou
— Nu,f) : nombre de fragments de fission de 1'243 Am détectés ;
— Qy_am : angle solide sous-tendu par la cible d’?43Am au flux de neutrons;
— Qp_pp : angle solide sous-tendu par le support hydrogéné au flux de neutrons;
— Nap, : nombre d’atomes d?4* Am dans la cible par unité de surface (em=2);
— Ny : nombre d’atomes d’hydrogeéne dans le film mince par unité de surface (em=2);
— ¢y : efficacité du détecteur fission ;
sim

- ¢ : lefficacité du détecteur protons ;
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— O(n,p) - section efficace de diffusion élastique (n,p) moyenne;

La section efficace de fission mesurée par rapport a la diffusion (n,p) peut se décomposer en un
produit de trois termes :

— le premier correspond au rapport du nombre de fissions et de protons diffusés dé-

Nenp)
Nget

directement du dispositif expérimental ;

tectés . L’erreur statistique qui en dérive doit étre minimisée mais elle dépend

— le second rapport correspond aux quantités relatives au dispositif expérimental. C’est
1a que se situe la principale source d’incertitude. Un bonne maitrise de la géométrie
du dispositif expérimental s’impose;

— enfin, la section efficace de diffusion (n,p). De par la méthode, I'incertitude sur cette

quantité est 'incertitude minimale des mesures.

Chaque grandeur peut étre indépendamment optimisée pour limiter sa contribution & l’erreur
totale. Le taux de comptage dépend évidemment du dispositif expérimental. Il est clair que
ce dispositif expérimental résulte d’'un compromis permettant de réaliser les mesures dans un
temps raisonnable et une statistique suffisante. En ce qui concerne la fission, 1’243 Am souléve les
problémes suivants :
— la manipulation, c¢’est un noyau fortement radioactif (7,4 kBq/ug) ce qui n’est pas
sans poser des problémes de radioprotection ;
— la définition des cibles (diameétres, épaisseurs et supports) : leur épaisseur doit étre
suffisamment mince pour permettre aux fragments de fission d’atteindre le détecteur.
Dans ce type d’expérience, I’épaisseur des cibles ne dépasse pas 0,5 mg/ch. A partir
des flux de neutrons que nous produisons au laboratoire et de la section efficace de
fission de 1?43 Am voisine de 1,5 b, le taux de fission produit dans ce type de cible
atteint 1,5 fission/s dans 47 sr;
— la détection des fragments de fission : la cible décrite précédement émet ~ 10° o par
seconde dans 47 sr; le détecteur de fragments de fission doit étre capable de résister
a un tel taux d’irradiation (auquel s’ajoutent les neutrons), de séparer les fragments

de fission des particules « et avec la plus grande efficacité possible (>50%).

A titre indicatif, ces taux de comptage sont & comparer au taux de protons de recul attendu
pour la mesure du flux de neutrons. A partir d'un flux de neutrons de 10°n/s pour des neutrons
de 5 MeV, le taux de protons émis par un film de polypropyléne de 50 um d’épaisseur est égal
a 600 protons /s. Seule la partie la plus énergétique du spectre de protons (ceux émis a 'avant)
est détectée. Pour un détecteur placé a 7 cm du polypropyléne avec une ouverture angulaire de
45, le taux de comptage s’éléve a 6 protons/s. Ce nombre peut étre ramené au flux de neutrons

incidents. Tl correspond & une efficacité absolue de détection des neutrons de ~ 6.1076.
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2.2 Les Curiums - méthode indirecte.
2.2.1 Etat des lieux.

Dans le domaine des neutrons rapides, il existe peu de données nucléaires compte-tenu
des difficultés expérimentales. Toutefois dans les années 70, des campagnes de mesures ont été
mises en ceuvre dans le cadre d’études systématiques des barriéres de fission dans la région des
actinides, mais aussi dans le but d’améliorer les rendements d’actinides mineurs dans des réac-
teurs expérimentaux [Mo71]. Si actuellement I'objectif est tout autre, les mesures expérimentales
de fission n’en restent pas moins nécessaires pour contraindre les modéles et fournir des don-
nées évaluées utiles a la gestion du cycle du combustible. Nous allons faire un bilan des données

existantes sur les noyaux que nous étudierons dans la suite de ce travail.

2.2.1.a  Mesures 2*2Cm(n, f)

Il s’agit d’'un noyau non-fissile. Il n’existe que deux séries de mesures de sections efficaces
de fission dans le domaine des neutrons rapides. La premiére mesure de Vorotnikov et al. [Vo84]
décrit la montée de la fission de premiére chance de 0,13 a 1,39 MeV (fig.2.8). Les neutrons
monoénergétiques, produits par un Van de Graaff, irradient 1mg/ em? de 222C'm isotopiquement
pur. Une seconde série de mesures [Fo67| (section efficace de fission et distributions angulaires

des fragments) a été réalisée avec des neutrons de 14,5MeV pour une série d’actinides dont le

242 Cm

1 10

ENDF/B-VII.8: CH—|242(N,F)
JEFF-3.1: CM-242(N,F)
JENDL-3.3: CM-242(N,F)
1984 Vorotnikov

1967 Fomushkin

b <o

Cross Section (barns)

Incident Energy (MeU)

FI1G. 2.8 — Section efficace de fission induite par neutrons *2Cm(n, f) [NNDC08).

Entre ces deux jeux de données, aucune mesure par neutrons n’est mentionnée dans
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la base de données EXFOR. On remarquera que la bibliothéque ENDF présente un désaccord
important avec les données expérimentales et les autres évaluations ; le seuil de fission de premiére

chance apparait 0,5 MeV plus haut en énergie de neutrons.

2.2.1.b  Mesures *3Cm(n, f)

1 10
ENDF/B-UII1.8: CM-243(N,F) |
JEFF-3.1: CM-243(N,F)
. JENDL-3.3: CM-243(N,F) 1
S o 1997 Fursov 15
<& 1991 Fomushkin 1
I & 1998 Fomushkin
A t © 1987 Fomushkin
» & 1976 Silbert 1
E a4l £ 1978 Fullwood da
=
o
c
o ENDF
b | JENDL
o 3 -3
@
w # 2 ¢ 4
E ( i-1L] + 1
N ]
3 Qé * ]
2 -2
JEFF
i PO A ; A PRI | 1
1 10

Incident Energy (MeU)

FI1G. 2.9 — Section efficace de fission induite par neutrons >**Cm(n, f) [NNDC08].

Plusieurs mesures réalisées depuis les années 70 présentent une grande disparité liée
aux difficultés des expériences. Aprés capture d’un neutron, le noyau formé est pair en nombre
de protons et de neutrons, il est donc fissile. Les mesures de sections efficaces dans le domaine
des neutrons rapides sont donc délicates. En effet, il faut nécessairement maitriser la qualité
du spectre de neutrons incidents, notamment quantifier la composante thermique du flux de
neutrons. On peut distinguer quatre régions :

— sur lintervalle [0,1:0,4] MeV, il existe deux groupes de données. Le premier groupe
composé des mesures de Fullwood et al. [Fu70] et Fomushkin et al. (1987) [Fo87],
prévoit une section efficace de fission de 'ordre de 1,8 barns. La mesure de Silbert et
al. [Si76], une seconde mesure de Fomushkin et al. en 1991 [Fo91] et derniérement les
données de Fursov et al. [Fu97] proposent une section efficace comprise entre 2,5 et 3
barns.

— sur 'intervalle [0,4;3] MeV, toutes les données se croisent autour de 2 barns avec une
dispersion de £25%.

— sur Uintervalle [3;7] MeV, seules les données de Fursov [Fu97] sont disponibles .

42



Objectifs et méthodes Les Curiums - méthode indirecte.

— au dela de 7 MeV, deux mesures (a ~ 14,5MeV’) prévoient une section efficace de 2,9
barns [Fo87| [Fu97].

Les bases de données, s’appuyant sur toutes ou partie de ces données, présentent elles aussi des

dispersions importantes.

2.2.1.c Mesures >**Cm(n, f)

S 10 15
ENDF/B-UII.8: CM-244(N,F)
. JEFF-3.1: CM-244(N,F)
ar JENDL-3.3: CM-244(N,F) 14

3 ENDF/B-UI.8: CM-244(N,F) 1

0O 1997 Fursov
< 1991 Fomushkin
© 1981 Vorotnikov ENDF/BVI.8
@ | - 1988 Fomushkin
£ 3 % 1971 Moore JEFF-3.1 3
= [ KM 1968 Koontz |
» < 1967 Fomushkin |
g B
o
e
8 2 1z
@ § ENDF/BVII.O |
o JENDL-3.3
g <
S
o B
! —1
L L " N 1 L : g s L
S 10 1s

Incident Energy (MeU)

FI1G. 2.10 — Section efficace de fission induite par neutrons ***Cm(n, f) [NNDC0S8].

De méme que pour le noyau précédent, plusieurs mesures ont été réalisées au voisinage
de la premiére chance avec des techniques expérimentales différentes. Nous pouvons, & nouveau,
découper ce domaine en énergie en trois zones :

— sur lintervalle [0,1;4] MeV, les données présentent une dispersion de +20%. Prin-
cipalement deux techniques ont été utilisées. Les premiéres données de Fomush-
kin [Fo80] [Fo91] et Moore [Mo71] utilisent comme source de neutrons une explosion
nucléaire. Les fragments de fission sont détectés, respectivement, par un détecteur
de traces et deux jonctions silicium (55° et 90°). Ces mesures sont réalisées par rap-
port a la section efficace de fission de 1'*?U. Deux autres séries de données ont été
obtenues & partir d’accélérateurs Van de Graaf : & F, = 1 MeV, les mesures de
Vorotnikov [Vo81]| et Fursov [Fu97] présentent un écart de 40%.

— sur Uintervalle [4;7] MeV, seules les données de Fursov [Fu97] décrivent la montée de

la section efficace de fission de deuxiéme chance.
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— au dela de 7 MeV, quatre mesures autour de 14.5MeV [Fo80| [Fo91| [Fo67]| [Ko87]
prévoient le plateau de troisiéme chance au voisinage de 2,9 barns avec une dispersion

de 8%.

2.2.1.d Mesures par réactions de transfert

A toutes ces mesures de sections efficaces induites par neutrons, il faut ajouter les
données expérimentales obtenues de maniére indirecte par H.C.Britt et J.D. Cramer [Cr70] [Br79]
du laboratoire de Los Alamos dans les années 70. Cette méthode indirecte combine la mesure
d’une probabilité de fission par réactions de transfert et un calcul de formation de noyau composé.
Cette méthode a permis de déterminer les sections efficaces de plusieurs transuraniens (curium)
difficilement accessibles par mesures induites par neutrons. Néanmoins, aucune de ces mesures
n’apparait dans les bases de données. Ces dix derniéres années, la réactualisation des données
pour la transmutation des déchets nucléaires et en particulier des actinides mineurs, a relancé
I'intérét de cette méthode. Plusieurs travaux menés aux Etats Unis et en Europe (CENBG) ont

montré le potentiel de cette méthode pour I’étude des noyaux trés radioactifs.

2.2.2 Objectif - Principe de la méthode de substitution

L’utilisation de la méthode de substitution repose sur I'idée de s’affranchir de difficultés
survenant dans les méthodes traditionnelles. Dans notre cas, la manipulation des radioéléments
a vies courtes pose des problémes de fabrication de cibles, mais aussi de tenue dans le temps
au cours de l'expérience. L’objectif est de former & I'aide d’une réaction de substitution un
noyau de méme charge Z et de méme masse A+1 que le noyau formé par capture d’un neutron.
Cette réaction de substitution est une réaction de transfert ou une diffusion inélastique induite
par particules chargées 1égéres. C’est une réaction & deux corps : l'identification de la particule
éjectée, la mesure de son énergie et la cinématique permettent de caractériser le noyau de recul

formé, en masse (A+1), en charge (Z) et en énergie d’excitation E* (fig.2.11).
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F1G. 2.11 — Principe de la méthode de substitution : l’objectif est de former le noyau (A+1) par
une réaction de tranfert du type A/Y(projectile7 ejectile) 1 X . La détection et lidentification de
l’éjectile et la mesure de son énergie signent le noyau formé et son énergie d’excitation.

Expérimentalement, on détecte les particules légéres en coincidence avec une voie de
désexcitation du noyau formé. On mesure alors la probabilité P; de désexcitation dans la voie i (f,
v ou n) du noyau formé 41X, Il s’agit d’une mesure relative : la probabilité est égale au rapport
du nombre de désexcitations détectées (Npqrs & 4)) sur le nombre de noyaux formés (Npart)-

N(part & i)

B(MX) = N
par

(2.20)

ou
~ Npar¢ est le nombre de particules éjectées signant la formation du noyau A+l .
~ Nipart & i) le nombre de coincidences entre I'¢jectile et la désexcitation du noyau
A+LX dans la voie i, i = {f, v, n'}.

Dans le domaine des neutrons rapides (E, € [0,1;10] MeV) les voies ouvertes sont la capture
radiative (P), I’émission d’un neutron (P,), et la fission (Pf). La méthode proposée repose
sur les hypothéses suivantes : la désexcitation du noyau lourd de recul est traitée dans le cadre
du modéle du noyau composé; les distributions des moments angulaires peuplées par capture
d’un neutron ou réaction de transfert peuvent étre différentes; cet aspect sera détaillé dans les

paragraphes suivants (cf.2.2.4). A partir de ces hypotheses, la section efficace de la réaction

O(n,) est obtenue en multipliant la section efficace de formation du noyau-composé O'ﬁjfc par la
probabilité de désexcitation P; (fission ou capture...) :
AX AX A+1X
0-(7’7,71)(E*) = Un,cn(E*) : Pi (E*) (2'21)
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ou

E* désigne 1'énergie d’excitation du noyau 411X ;

A+1 1y L . . P

— P/ X la probabilité de désexcitation dans la voie i, i = {f, v, n'};
A . , . .

- a(n)g) la section efficace de la réaction i;
Ay . . .

— 0y, % la section efficace de formation du noyau-composé (cn) AT1X.

Pour la voie fission, cette méthode a été validée par la mesure de nombreux actinides dans la
gamme des neutrons rapides [1;10] MeV [Cr70] [Br79] [Yo03-2] et plus récemment par notre
groupe avec la mesure de la section efficace de fission du 232 Pa(27;) [Pe04]. L objectif est donc
de trouver les réactions de substitution pour former les noyaux de 23Cm*, ?**Cm*, ?°Cm*

correspondant aux réactions a étudier : 22Cm(1625) + n, 22Cm(29a) + n, 244Cm(18a) + n.

2.2.3 Les méthodes de substitutions existantes

La méthode de substitution utilisée dans ce travail fait appel aux réactions de transfert
induites par des ions légers. Ces réactions de transfert sont encore trés utilisées dans les études
de structure nucléaire ; elles 'ont été et le redeviennent dans le domaine de la fission. Elles sont
en outre indispensables dans 1’étude des barriéres de fission de noyaux fissiles inaccessibles par
réaction de fission induite par neutrons. Dans cette partie, nous allons présenter les différentes

réactions de substitution et les méthodes mises en ceuvre ces derniéres années.

2.2.3.a Reéactions usuelles

Dans le cadre de notre étude, nous voulons substituer & la réaction 4 X (n, )41 X
une réaction de transfert sur un noyau Ay pour former le noyau 411X . Plusieurs réactions sont
possibles mais elles doivent étre adaptées aux nécessités de la mesure : la cible doit étre elle-méme
disponible et le projectile doit étre stable et le rester au cours de la réaction (pas d’excitation de
la particule éjectée). Nous allons maintenant regarder plus en détail les réactions les plus utilisées

dans ce type de mesures :

- Réactions (*He,p), (*He,d), (*He,t), (*He, a)
Les premiéres expériences ont été développées par J.D.Cramer et H.C.Britt dans les années
70 [Cr70] pour des études systématiques de la barriére de fission des actinides. Ces études sys-
tématiques, pour la plupart menées a los Alamos, ont permis de rassembler de nombreuses
informations sur la barriére de fission des actinides et d’étudier dans le détail les probabilités de
fission de premiére chance (E* < 11 MeV). Ces réactions ont été utilisées plus récemment pour

des mesures sur des noyaux a vie courte comme le 233 Pqa [Pe04] [Bo06] ou I'*6U [Ly07].

- Réactions (d,p), (t,p), (p,t)

Ces réactions correspondent au transfert d’'un ou deux neutrons du projectile a la cible ou in-
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versement (pick-up). Ce sont donc, & priori, les réactions les plus proches d’une ou plusieurs
captures neutroniques (cf [Yo03]). Toutefois, la faible énergie de liaison du deuton (~ 2,2MeV)
est responsable de la cassure (break-up) d’une partie des deutons (incidents) au voisinage du
champ coulombien du noyau-cible. Ainsi, la mesure d'une probabilité de réaction (e.g. la fission)
est faussée par un taux anormalement élevé de protons. Les sections efficaces de break-up sur
des éléments lourds n’étant pas bien connues, elles peuvent générer une erreur supplémentaire
non négligeable sur le résultat final. A ce probléme, s’ajoutent ceux apportés par la présence de

contaminants dans la cible.

- Diffusion inélastique (p,p’), (d,d’), (o, &)
Les réactions (p, p'), (d,d’), (o, @) ont aussi été utilisées dans la région des uraniums, neptuniums
et plutoniums, c’est-a-dire avec des noyaux de durées de vie relativement longues [P105] [Bu06|
[Ly07]. Ces réactions sont difficiles & mettre en ceuvre compte tenu de la forte contribution de la
diffusion élastique sur la cible (ou du break-up des deutons). Dans notre cas, nous ne disposons

pas de cibles de curium permettant ['utilisation de ces réactions.

2.2.3.b Les méthodes d’analyse.

2.2.3.b.1 Mesure "absolue"

Toutes ces mesures par réactions de transfert sont particuliérement sensibles a la pureté
isotopique de la cible et au choix de son support. Il s’agit de cibles suffisamment minces pour
minimiser les diffusions élastiques sur les éléments de la cible et les pertes d’énergie du faisceau,
des éjectiles et des fragments de fission. Un support de carbone de faible épaisseur (~ 50 pg/cm?)
est la plupart du temps utilisé. Pour cet élément léger, les réactions de transfert mettent en jeu

des états discrets dont la contribution peut étre évaluée a partir des mesures complémentaires
de bruit de fond :

Nipart & £)
(Npart — Nog) - €5

PH(E") = (B%) (2:22)
ou
— Py(E*) : probabilité de fission en fonction de Iénergie d’excitation (E*);
— Npart & f) : nombre de coincidences {particules légéres - fragments de fission} détec-
tées;
— Npart : nombre de particules légéres détectées ;
— Nps : nombre de particules légeres détectées correspondant au bruit de fond et pro-
venant du support;

— ¢y : efficacité de détection des fragments de fission.
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La qualité de la mesure dépend fortement des techniques de fabrication des cibles. La cible idéale
correspond & un dépot métallique fabriqué par évaporation sous vide ou séparation électroma-
gnétique. Ces techniques, en raison de leur faible rendement et de contraintes de radioprotection,
ne sont plus utilisées pour fabriquer des cibles de transuraniens. La méthode d’électrodéposition
est maintenant la technique la plus utilisée. Malheureusement, celle-ci va induire inévitablement
une contamination de la cible avec tous les éléments présents dans la solution de départ (oxy-
géne, azote, carbone ou d’autres éléments). Dans ces conditions, il devient trés difficile d’évaluer

le nombre relatif de noyaux lourds formés.

2.2.3.b.2 Mesure relative

La présence de contaminants dans les cibles a incité certaines équipes [Ly07] de recherche
a développer une technique de mesure relative & un noyau connu. Suivant cette méthode, la section
efficace du noyau désiré est dans le rapport R de la section efficace du noyau de référence formé.

Ainsi, on a :
Aq—1 " " Ao—1 .
TN (EY) = R(E) .oy, (E) (2.23)

ou
A1—1 . . . . — 2
- a(nl f)X . section efficace de fission induite par neutrons du noyau 41~1X recherché
(A; correspondant au noyau composé (41 — 1) +n)
Ag—1 . . . . — 2 L2
- a(n2 f)X - section efficace de fission induite par neutrons du noyau 4271 X de référence

(As correspondant au noyau composé (Ag — 1) 4 n)

L’objectif est de déterminer le coefficient R, de maniére indirecte en utilisant la méme réaction
de transfert sur deux noyaux différents. Cette méthode repose sur deux cibles fabriquées selon le
méme protocole avec deux isotopes différents. Ainsi une voie de réaction de transfert conduit &
la formation du noyau souhaité 41 X avec la premiére cible ¢; ; la seconde cible ¢y forme le noyau
de référence 42X avec la méme voie de transfert. Dans ’hypothése de la formation des noyaux

composés 11 X et 42X, on peut décrire R par la relation :

A= X o A1 x AL X
o (E*) o .
* (n,f) (nen) ~~ f *
R(E") = —5= = (E) (2.24)
“1X (1« Az X Az X
Ty ) Oeny - By
A1 x c1
o N
* ) * t & *
R(E ) = (Angi?) (E ) . N(c[;ar f)) (E ) - Foorm (2'25)
o-(n,cn) (part & f
ou
- a?;)c(n) : section efficace de formation du noyau-composé A;, i = 1,2 par capture d'un

neutron ;
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- P?iX(E*) : probabilité de fission du noyau A; en fonction de I’énergie d’excitation
(E");

B N(C;art & f)

pour la cible ¢;, ¢ =1, 2.

: nombre de coincidences {particule légére - fragments de fission détectés}

— Fhorm : facteur de normalisation entre les deux expériences, fonction du nombre de

réactions.

En principe, le facteur de normalisation est déduit du nombre de particules légéres détectées de

chaque mesure. Pour s’affranchir du probléme posé par les réactions sur les contaminants légers,

la normalisation est obtenue par les temps d’irradiation des cibles, les intensités des faisceaux

et les quantités de matiére déposée. Pour des isotopes voisins, les sections efficaces de formation

des noyaux composés Aj et As sont supposées proches. La quantité R se simplifie pour donner :
c1

N
REY) ~ P EN (B From (2.26)

C2
(part & f)

Cette méthode a été mise en pratique pour mesurer des sections efficaces de fission sur
1’2360 [P105] [Ly07] et I'>57U [Bu06]; J.E. Escher et F.S.Dietrich ont étudié la validité de cette
méthode [Es06].

2.2.4 Les limites de la méthode de substitution

La méthode de substitution permet de mesurer la probabilité de fission des noyaux
d’intérét. Dans cette partie, nous allons définir la validité du passage de la probabilité de fission &
la section efficace de fission induite par neutrons (eq.2.21). Pour des neutrons d’énergie inférieure
a 10 MeV, la capture d’un neutron conduit & la formation d’un noyau composé. On peut alors
décrire la section efficace de fission induite par neutrons d’un noyau A par les relations suivantes :

Hypothese du noyau composé (cn) :

Ol En) = Y e (B dim) . PAHE" jom) (2.27)
7,

O-E?’L,Cn)(En) = Z o-é%cn)(E*’j?Tr) (228)
7,

ofh oy (E*,Gym) - PATY(E, j,m)

A A (n,en)
Ol iy En) = 00y em)(En (2.29)
( ,f)( ) (n, )( ) ; o en(En)
N A
avec FE —A+1.En+Bn

ou

— 0, t(Ep) : section efficace de fission induite par neutrons d’énergie (E,) du noyau A ;
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- aﬁcn(E*) : section efficace de formation du noyau composé a l’énergie E* du noyau
Aj

— PATY(E* j,7) : probabilité de fission de 1'état (E*, j, ) du noyau A-+1.Pour un noyau
composé, cette quantité se définit comme le rapport de la largeur partielle de fission
I’y sur la largeur partielle de désexcitation du noyau composé I'r.

— B, : énergie de liaison des neutrons du noyau A+1;

La probabilité de fission a I’énergie d’excitation E* et la section efficace de fission se réécrivent :

avec Prf;rl(E*) Z fixjmll * ) . PfH(E*,j, ) (2.31)

ou
- Pf}'l(E*)) est la probabilité de fission du noyau A+1 induite par neutrons a I’énergie
d’excitation E*;
f,f‘jnl(E*,j, 7) est la distribution des états de spin-parité (j,m) peuplés du noyau

composé (cn) A+1 induit par neutrons.

En revanche, les réactions de transfert correspondent & des échanges de nucléons en périphérie
de noyau, dans un mécanisme tout autre que le noyau composé. Toutefois, rappelons qu’il s’agit
de réactions de transfert dans le continuum d’états du noyau lourd de recul dont I’énergie se
situe au-dela de 5 MeV. Si la réaction de transfert alimente des états complexes de ce noyau,
ceux-ci sont fortement couplés aux états composés sous-jacents de ce noyau. Cette hypothése est
renforcée par le fait que les spectres de particules légéres associés aux réactions de transfert sur
ces noyaux lourds ne présentent pas de stucture lorsque I'energie d’excitation est supérieure a 5
MeV. A partir de 13, la désexcitation du noyau lourd de recul est traitée dans le cadre du noyau

composé. La probabilité de fission s’écrit alors :

PR E") Z FATNE Gom) . PRTNEY o) (2.32)
ou
- P:,’f‘;rl(E*)) est la probabilité de fission induite par réactions de transfert a 1’énergie
d’excitation E*;
- fij'l(E*, J,m) est la distribution de probabilité des états de spin-parité (j,m) peuplés

du noyau A+1 induite par réactions de transfert.

Les probabilités de fission associées & la capture d’un neutron et a la réaction présentent la méme

structure. Pour un état quantique (E*,j,7) du noyau composé, la quantité P}AH(E*J, 7) ne
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dépend pas du mécanisme de réaction. En revanche, on peut penser que les distributions de spin
et de parités de ces états quantiques ne sont pas nécessairement identiques. Le spin et la parité
des états du noyau composé de recul, (j,7), vont dépendre du spin de la cible (Iy), du spin (S)
de la particule transférée et du moment angulaire transféré par celle-ci (1). La figure (fig.2.12-
gauche) présente pour trois réactions de transfert la distribution de ces moments orbitaux. On
notera des différences notables dans ces distributions & la fois dans les valeurs les plus probables
et dans les moments angulaires maximaux que I’on peut peupler dans ces réactions. La valeur la
plus probable se situe entre 3 et 5 h. En revanche, de telles valeurs du moment angulaire sont

obtenues pour des énergies de neutrons supérieures a 2 MeV.

o717 T T T T i

= e (t,p) -1 H

i

o (d,p) B De—(n). E,=2.0MeV
1

n
(2e+1)o (6

(2£+1)o (£)

Fi1G. 2.12 — Figure de gauche : distribution des moments transférés I (a 90° et E* = 5,5MeV)
en fonction des réactions de tranfert (t,p), (d,p), et (*He,d) [Ba74].

Figure de droite : Comparaison des distributions des moments transférés | en fonction des ré-
actions induites par neutrons (E,=0,5 MeV et E,=2 MeV) et des réactions de transfert (t,p),
(d,p) [Yo03-2].

Il est clair que les populations de moments angulaires peuvent étre différentes pour les
deux types de réactions. Les effets de moments angulaires peuvent jouer un réle non négligeable
lorsque I’énergie d’excitation E* est proche des barriéres de fission (autour de 6 MeV), et donc au
voisinage du seuil de fission. On sait qu’au voisinage de ce seuil, le nombre de voies de fission se
limite a trois ou quatre états quantiques. Ce sont les états de transition proposés par A.Bohr et
mis en évidence expérimentalement a partir de la photofission et des mesures de sections efficaces
induites par neutrons. A cause de ’énergie d’appariement, ces états de transitions jouent un role
prépondérant pour les noyaux fissionnant pair-pair et impair, ou plus faiblement pour les noyaux
impair-impair. I’analyse des barriéres de fission montre que cette énergie d’appariement (pour les

noyaux pair-pair) est voisine de 1,5 MeV. A partir d’une énergie de liaison du neutron de I'ordre
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de 6 MeV, il est raisonnable de penser que pour des énergies de neutrons incidents comprises
entre 0 et 2 MeV, la contribution de ces états de transition va dépendre de la maniére dont on les
a alimentés. Ces effets sont illustrés & partir de la figure extraite du récent travail de W.Younes
et H.C.Britt [Yo03].
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FIG. 10. Best-fit values of the individual fission probabilities
P/(E,.J7), as a function of excitation energy £, of the compound
nucleus. The positive-parity probabilities are plotted in panel (a),
while the negative-parity ones are shown in panel (b). The dotted
vertical line indicates the neutron-binding energy value.

FIG. 2.13 — Probabilité de fission évaluée de I’ 25U +n en fonction de 'énergie d’excitation pour
chaque valeur de spin-parité (J™) peuplée [Yo03-2]. On constate que la sélectivité en moment
angulaire s’estompe au-dela de E,=1 MeV (E* ~ B, + E,).

La probabilité de toutes les voies de fission du noyau composé ont été calculées de part
et d’autre de I’énergie de liaison d’un neutron dans le noyau fissionnant. Pour les deux parités, ces
probabilités de fission dépendent fortement du moment angulaire. Néanmoins, ces probabilités
de fission convergent vers une valeur unique au-dela d’une énergie équivalente de neutrons de 2
MeV. Les effets des états de transition ont été récemment mis en évidence & partir de la mesure
relative des probabilités des noyaux d'27U (233U (3He, af)3U) et I'B4U (23U (3He, af)?*U).
La figure (fig.2.14-b) présente la section efficace de la réaction 23U (n, f) déduite de ces mesures
et sa comparaison avec 1’évaluation ENDF/BVII. Au-dessous de 3 MeV, cette mesure relative

est en complet désaccord avec cette évaluation.
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FiG. 2.14 — Section efficace de fission de 123U [Ly07]. Le graphique (a) montre les ré-
sultats obtenus par la méthode "absolue" en comparaison a l’évaluation ENDF/B — VII :

B8UBHe, af )>U (cf.eq.2.21 & 2.22). Le graphique (b) présente la méme section efficace obte-

nue par la méthode "ratio" en référence a la méme évaluation : TeUCHeof) U o
p C I He,af)U I (n,f)?PU -

L’interprétation de ce désaccord n’est pas sans ambiguité. L'effet des états de transi-
tion est ici renforcé par le fait que la probabilité de fission de I’>37U (pair-impair) est mesurée
relativement a celle de 1'’>*4U (pair-pair). A ceci s’ajoute que le spin du noyau cible joue un
role important dans la formation de ces états de transition. La réaction directe (36U + n) fait
intervenir un spin 07 alors que les réactions de substitutions utilisées dans ce travail [Ly07] font
intervenir les noyaux d’2°U(7/27) et d’238U(07). Ceci montre les limites de la mesure relative
de probabilité de fission puisque g’il y a influence du moment angulaire, on multiplie cet effet
a partir de deux réactions de transfert ou les noyaux mis en jeu présentent eux-méme des mo-
ments angulaires trés différents (7/27 et 07). En revanche, la mesure de la section efficace de
la réaction 236U (n, f) réalisée par les mémes auteurs a partir de la mesure de la probabilité de
fission absolue de 1'?37U (238U(3He, af)237U) présente un bon accord avec 1’évaluation de la pre-
miére chance de fission. Une déviation apparait au-dela de 6 MeV. Les auteurs attribuent cette
déviation a la mauvaise identification de la voie de réaction 238U(3He, af)237U et & une délicate

soustraction du bruit de fond provenant de traces d’oxygéne et de carbone. Il est raisonnable de
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penser qu’au-deld d’une énergie de neutrons de 2 & 3 MeV, l'influence du moment angulaire est
atténuée pour devenir négligeable. La probabilité de fission devient proportionnelle au rapport
I'¢ /Ty, c’est-a-dire au rapport de deux densités de niveaux peu différentes et dont la dépendance
en moment angulaire s’annule au premier ordre. On atteint la limite de Weisskopf-Ewing de la

théorie Hausser-Feshbach :

Py(E*,j,m) ~ Pp(E") (2.33)
O p)(En) = Onen(Bn) . Prwe(E*)D | faen(E*,j,7) (2.34)
3,7

U(n,x)fwe(En) on,oN(EY) . Pf,we(E*) (2.35)

ou
— Pj_we(E*) : probabilité de fission par neutrons dans ’hypothése de Weisskopf-Ewing
a I'énergie d’excitation E*.
~ O(na)—we : section efficace de fission induite par neutrons dans ’hypothese de

Weisskopf-Ewing.

En résumé, les mesures induites par réactions de transfert présentent au seuil de fission une
sensibilité aux distributions des états peuplés. A plus haute énergie d’excitation, la présence
de contaminants légers est génante pour une mesure absolue de probabilité de fission. Toute-
fois, cette technique est essentielle pour étudier les noyaux inaccessibles par d’autres méthodes

expérimentales.

2.3 Principe de notre méthode

Dans les paragraphes précédents, nous avons présenté les différentes réactions et mé-
thodes utilisées pour mesurer des sections efficaces de fission de maniére indirecte. Il en ressort
que la méthode relative nécessite 1'utilisation de deux cibles de curium qui ne sont pas disponibles
du fait de leur activité. De méme, les réactions par diffusion inélastique ou la réaction (d,p) ne
permettent pas d’étudier les isotopes de cet élément. En revanche, les isotopes 241 et 243 de
Iaméricium permettent, par transferts d’un proton ou d’agrégats plus lourds, d’atteindre les iso-
topes du curium que nous voulons étudier. Nous avons pu obtenir des cibles d’2*3 Am plus faciles
a manipuler que le curium. A partir d'un projectile de type >He, nous avons pu montrer [Pe04]
que les taux de comptage des particules de chaque voie étaient raisonnables. Ces réactions sont
illustrées sur la figure (fig.2.15). Les trois noyaux fissionnants de 243Cm, ?*4Cm et *>*Cm sont
formés respectivement par transfert d’un proton et d’un neutron, d’un proton et par échange
de charges. A ceci s’ajoute la voie (*He,a) pour former le noyau d’?*?Am. Cette réaction de

substitution donne accés a la réaction 2 Am(n, f), bien connue dans la littérature.
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F1G. 2.15 — Réactions de transfert sur 1243 Am produisant les noyaux de 24324424500y et 242 Am.
Les probabilités de fission permettent de déduire les sections efficaces de réaction de fission induite
par neutrons sur les 2422432440y et sur 1241 Am.

noyau lourd de recul
(Erec Moo, 00

rec’ rec.

noyau cible
(m)

rec

3He
(E pro 'mpm)

axe du faisceau

o

Fia. 2.16 — Schéma cinématique des réactions de transfert.

Toutes ces réactions sont des réactions a deux corps. La conservation de ’énergie per-

met d’exprimer I’énergie d’excitation E* en fonction des énergies du projectile (Eppo, Mpro), de
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I'éjectile (Egj, mej;) et du noyau de recul (Erec; Myec) (fig.2.16) :

E* = Ep, — Eej — Eree + Q (2.36)

Q = (mIWO + Me — Mej — mrec) . (237)

ou

Q est la chaleur de réaction

— Myro est la masse du projectile d’énergie cinétique Epy.,

— m. est la masse du noyau cible

— me; est la masse de la particule éjectée d’énergie cinétique Eg;
— Myece est la masse du noyau de recul d’énergie cinétique Ej.q.

— ¢ est la vitesse de la lumiére

La conservation de I'impulsion (non-relativiste) permet d’exprimer 1’énergie du noyau de recul

en fonction du projectile et de la cible :

_— = =

Prec = Ppro - Pej (2'38)

— = — . . . . . . .
ot Ppro, Pej et Prec sont respectivement les impulsions du projectile, de I'éjectile et du noyau
de recul. On en déduit la relation liant ’énergie d’excitation du noyau de recul en fonction de

I’énergie cinétique du projectile et de I’éjectile uniquement :

E* = Epro + Q - Eej

1
(mp,no Epro + mej . Egj —2. \/(mpm . Epro . Mej . Eej) cos(ﬁej)>(2.39)
Myec

ol f; est 'angle d’émission de I'¢jectile.

De la méme facon, on peut déduire ’angle d’émission du noyau de recul, 6,.., par conservation
de I'énergie et de I'impulsion :

mej.Ee~

Orec = arcsin ( sin(0e;)) (2.40)

Myec-Frec

Le noyau de recul formé est identifié en énergie d’excitation, en charges et en masse par la
particule légére, celle-ci étant suffisamment légére pour ne pas étre dans un état excité. Nous
allons mesurer la probabilité de fission de ce noyau en fonction de son énergie d’excitation qui

est reliée & ’énergie de neutrons via la relation :

A
E* = —— | E B 241
A1 oo (2.41)

ou B, est I’énergie de liaison des neutrons pour le noyau A-+1 formé.
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Suivant ’équation (eq.2.39), I’énergie d’excitation (E*) du noyau lourd formé est fonction de
I’énergie de la particule éjectée et de la masse du noyau de recul. La figure (fig.2.17) présente le
schéma de principe de notre dispositif. On remarquera que les particules légéres sont détectées aux
angles arriére pour ne pas favoriser certaines valeurs du moment orbital (1) et réduire I'influence
des transferts sur les noyaux légers présents dans la cible. En ce sens, ces choix différent de ceux

faits outre-altlantique [Bu06].

détecteurs de fragments de fission

axe du
faisceau

détecteur de
particules
légeres

F1G. 2.17 — Schéma de principe du dispositif de mesures par réactions de transfert.
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Conclusion

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous avons présenté la méthode choisie pour
répondre a la problématique de la section efficace de fission de 1'?*3Am dans le domaine des
neutrons rapides. L’état des lieux sur les mesures existantes a révélé la nécessité de confronter
les méthodes expérimentales et les réactions de références. L’évaluation des erreurs propres a la
méthode choisie est indispensable pour comprendre les écarts systématiques des mesures exis-
tantes. Dans le chapitre 3, nous décrirons le dispositif expérimental et I’analyse des données des
différentes mesures réalisées & 'TRMM et au CENBG.

La seconde partie de ce chapitre s’est intéressée a la thématique des noyaux trés instables
et difficiles & manipuler. Des méthodes de substitutions permettent alors d’obtenir indirectement
I'information souhaitée. Méme si la précision accessible de ces données est limitée par le principe
de la méthode, cette technique apporte des données parfois inédites en raison des difficultés a
réaliser des mesures directes. Le dispositif expérimental et ’analyse des données seront présentés
dans le chapitre 4.

Au final, nous aborderons la mesure de sections efficaces de fission par deux méthodes
différentes mais complémentaires. La confrontation des méthodes en regard a la structure des
noyaux cibles, nous permettra de discuter de "impact des mécanismes de réactions sur 1’obser-

vable mesurée & travers la voie 24t Am(n, f).
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Chapitre 3

Mesure de la section efficace de fission
de 143 Am.

Dans le chapitre 2, nous avons établi les raisons pour lesquelles la mesure de section
efficace induite par neutrons nécessite une connaissance précise de la réaction de référence. Nous
allons voir que la caractérisation du dispositif est le deuxiéme pas a franchir pour définir le résul-
tat. Cette phase passe par la description des mesures et des erreurs de chaque terme apparaissant
dans 'expression de cette section efficace, la discussion sur la validité des approximations, et,
pour finir, par la propagation des liens systématiques entre les différentes mesures réalisées qui
s’expriment en termes de covariances.

L’objectif est d’obtenir une description de la section efficace de fission de 14> Am in-
dépendante des mesures existantes afin de répondre & 'ambiguité des mesures au niveau de la
premiére chance de fission. Ce travail est dans le prolongement des connaissances acquises par le
groupe ACEN du CENBG durant le travail de thése de Cédric Grosjean [Gr05] sur la mesure de
la section efficace de 1'233U en référence a la diffusion élastique (n,p).

Ce chapitre sera composé en cing temps : tout d’abord la description et la caractérisation
du dispositif; puis 'analyse des données et des erreurs. Nous discuterons alors de I’ensemble des
résultats obtenus au regard des mesures et évaluations existantes. Dans un dernier temps, nous
présenterons une analyse statistique des différentes sections efficaces des réactions ouvertes dans

la gamme des neutrons rapides.
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Dispositif expérimental. Mesure de la section efficace de fission de 1?43 Am.

3.1 Dispositif expérimental.

3.1.1 Production de neutrons quasi-monoénergétiques

Les neutrons utilisés dans ces expériences sont obtenus par bombardement de cibles de
tritium ou de deutérium par des protons ou des deutons. Les énergies de projectiles sont ajustées
pour produire les neutrons & partir des réactions T'(p,n)*He et D(d,n)?He. Ce sont des réactions
a deux corps dans lesquelles ’énergie des neutrons est parfaitement définie par les conditions
d’irradiation. Ce régime correspond a la production de neutrons quasi-monoénergétiques. Ceci
est strictement vrai pour des énergies de projectiles inférieures a4 4.5 MeV et & 8 MeV pour les
réactions respectives T(p,n)>He et D(d,n)>He. Au-dela de ces énergies, les réactions parasites
T(p,np)D et D(d,np)D sont énergétiquement possibles et générent un spectre continu de
neutrons. On a pu remarquer que les réactions utilisées font intervenir des corps gazeux (tritium
et deutérium). Deux types de conditionnement ont été utilisés sous la forme de cibles solides ou

gazeuses.

a-
Support Ag
p (0,5mm)
—_—
i TiT (8 pm)
Refroidissement
par un film d’'eau
b-
Gaz D,
w / (P= 1,2 bar, 1cm¥s)
d Molybdéne ( 2.5 - 5 um)
B ——

Cuivre / tantale
0,5-1mm)

I N

Fi1G. 3.1 — schémas de principe de la cible solide (a) et des cibles gazeuses (b)

Refroidissement par jet d'air
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Mesure de la section efficace de fission de 1?43 Am. Dispositif expérimental.

- Cibles solides
Le tritium et le deutérium sont piégés dans un dépot de titane (0,9 mg/cm2) déposé sur un
support de cuivre (épaisseur 1 mm) ou d’argent (épaisseur 0,5 mm) (cf. fig.3.1-a). Selon le
constructeur de ces cibles, le rapport du nombre d’atomes de tritium ou de deutérium sur le
nombre d’atomes de titane est voisin de 1,5. Néanmoins, les supports des cibles (Cu, Ag et
Ti) peuvent étre eux-mémes des sources de neutrons parasites. C’est particulierement le cas
pour le titane. Les réactions en cause, 474849507 (p n)474849501 (cf tab.3.1), produisent un
fond continu qui représente 20% des neutrons produits par bombardement du support de titane
par des protons de 4,9 MeV. La présence d’oxygéne dans le support de titane est & l'origine
d’une autre source de neutrons en plus de la réaction D(d,n)?He. Elle correspond a la réaction
160(d,n)'"F (Q=1,6 MeV). A E; = 2,4 MeV, la section efficace totale de cette réaction est
deux & trois fois plus importante que la réaction D(d,n)*He & cette méme énergie. C’est pour

éliminer cette réaction parasite que nous avons utilisé une cible gazeuse.

- Cibles gazeuses

Ce type de cible a été utilisé pour le deutérium. Il s’agit d’une enceinte de faible volume pla-
cée en bout de ligne d’accélérateur (cf. fig.3.1-b). Dans Uintervalle [3,6; 8] MeV, deux cibles
de deutérium gazeux, construites sur le méme principe, ont été utilisées a Geel ou a Bordeaux.
Une feuille de molybdéne de 2,5 & 5 um d’épaisseur permet de séparer le vide de 'accélérateur
(P =107 mbar) de la chambre remplie de deutérium (P ~ 1 bar). Cette solution a été choisie en
raison de la grande résistance mécanique des feuilles de molybdéne. L’épaisseur est choisie afin de
minimiser leur impact sur la qualité du faisceau de deutons. Ces feuilles sont vendues par Good-
fellows avec une incertitude de 20% sur I’épaisseur de ces derniéres. Dans le but de contraindre
cette incertitude, une mesure par perte d’énergie de particules o a été réalisée. Pour limiter la
dispersion angulaire et en énergie, la feuille de molybdéne est placée en position intermédiaire
entre la source et une jonction silicium. Ainsi, les particules « sont en incidence quasi-normale &
la feuille et seuls les rayonnements émergeant avec un angle inférieur & 5° peuvent étre détectés.
En utilisant le programme de perte d’énergie Lyse [Lise], la perte d’énergie des particules alpha
fournit les épaisseurs des feuilles de molybdéne utilisées. Ainsi, les fenétres utilisées a Bordeaux
font une épaisseur de 2,7 um et 4,6 um avec une incertitude de I'ordre de 5%.

Le fond de ces chambres gazeuses (beam stop) est réalisé en tantale ou en cuivre, matériaux
inertes aux deutons et aux neutrons incidents. Le deutérium est renouvelé et régulé & une pres-
sion voisine de 1,2 bar afin de limiter 'intrusion d’oxygeéne. Les profondeurs des chambres de
deutérium sont respectivement de 29 mm et 40 mm au CENBG et & 'IRMM pour un diamétre
utile de 30 mm. Ces dimensions restent faibles devant le libre parcours moyen d’un deuton ou d’un

neutron dans le volume sensible. Le faisceau de deutons est légérement défocalisé (4 x 4 mm?)
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Dispositif expérimental.

Mesure de la section efficace de fission de 12%3 Am.

pour éviter un échauffement de la fenétre d’entrée (7 mm de diametre) et du fond de la cible.

Pour les cibles gazeuses, le fond de cible est refroidi par jet d’air.
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FiG. 3.2 — Sections efficaces différentielles & 0° pour les réactions T(p,n)*He et D(d,n)>He

[Li73].

Pour toutes ces réactions, la production de neutrons est fortement piquée dans la

direction du faisceau incident. C’est dans cette direction (a 0°) que nous avons placé notre

dispositif de mesure. La figure (fig.3.2) montre pour les réactions utilisées les sections efficaces

différentielles & 0° en fonction de D’énergie des neutrons. Le tableau (tab.3.2) présente les

domaines de production

utilisées.

de neutrons monoénergétiques en fonction des réactions et des cibles
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réactions utiles Q

MeV
T(p,n)’He -0,763
D(d,n)*He 3,268
réactions parasites Q
cibles solides MeV
BTi(p,n)*V -7,833
TTi(p,n)¥V -3,710
BTi(p,n)BV 4,794
OTi(p,n)PV -1,384
0T4(p,n)>°V -2,990
0(d,n)'"F -1,624
Break-up E;%“ E,

(MeV) | (MeV)

T(p,np)D 8,35 7,38
D(d,np)D 3,268 7,75

TAB. 3.1 — Chaleurs de réactions et seuils d’ouverture des différentes réactions d’intéréts et
parasites.

cible solide de tritium (TiT)

Energie protons E, (MeV) 1,02 < E, < 4,4 49 54 | 6.9 8,35
Energie neutrons E,, (MéeV) 0< E, <36 41 | 4,6 | 5,1 7,38
Réaction(s) ouverte(s) T(p,n)3He T(p,n)*He; Ti(p,n)V
Spectre de neutrons monoénergétiques non-monoénergétiques
Neutrons parasites < 0,5% 20% | 45% | 59% | -

cible solide de deutérium (TiD)
Energie deutons E; (MeV) 0,02 < Ez <16 1,6 < E4 < 4,45
Energie neutrons F, (MeV) 26 < E, < 4,8 4,8 < E, < 7,75
Réaction(s) ouverte(s) D(d,n)*He D(d,n)*He; %0(d,n)'"F
Spectre de neutrons monoénergétiques non-monoénergétiques
Neutrons parasites - < T70% !

cible gazeuse de deutérium (Ds)
réaction D(d,n)*He
spectre de neutrons monoénergétiques
neutrons parasites -

TAB. 3.2 — Plage de production de neutrons quasi-monoénergétiques en fonction des différentes
cibles de deutérium ou de tritium [Ha06] [Gr05].

!(tab.3.2) La section efficace différentielle de la réaction '*O(d,n)'"F a une section efficace différentielle qui
do o
atteint 160+")”F(Ed =3,5MeV,0°) ~ 150 mb/sr a comparer a d’:’(gis’;}’)D(Ed =3,5MeV,0") ~ 60 mb/sr.
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3.1.2 Les cibles d”?*Am

Deux cibles d?*3Am ont été utilisées. Elles ont été fabriquées par électrodéposition
au Laboratoire Lawrence Berkeley aux USA [Al05]. Chaque cible est déposée sur un disque en
aluminium d’un diameétre de 15 mm et d’une épaisseur de 0,6 mm. Le dépét d’américium a un
diamétre de 6 mm. La quantité de matiére, pour chaque cible, a été déterminée par spectrométrie
a. Les spectres mesurés sont présentés sur la figure (fig.3.3). L'?43 Am se désintégre dans 99%
des cas a partir de deux transitions a (E, = 5,234 MeV et E, = 5,276 MeV [Br96]?). Malheu-
reusement la nature du dépot (AmaCls et AmO, [Al05] [Li98]) et son épaisseur ne permettent
pas d’isoler ces deux raies. Elles correspondent au pic large et le plus intense observé dans les

spectres mesurés.
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L
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cible Aml - E (MeV)

—

[S]

events
—
[—]
w

T T 71T HH‘
(@)
[©]
]
®

10

243Am Ww 252Cf
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F1G. 3.3 — Spectrométries o des cibles d?*3 Am : de gauche & droite, les particules o de 1?*3 Am,
du?*°Cf et du *>2Cf. Le dernier pic provient d’un générateur d’impulsion pour mesurer le temps
mort.

%les raies o des actinides sont connues au dixiéme de keV prés.
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A plus haute énergie, on observe deux pics correspondant au 24°C' f (< E,>=5,834 MeV ;
T /5 = 350,6 ans) et au 220 f (< By >=5,930MeV ; T/, = 2,645 ans). La présence du »20f
provient d’une légére contamination de notre dispositif. En revanche le 24°Cf est une impureté
du dépot actif, son activité correspond & 10 kBq. Compte tenu des durées de vie de chacun des
noyaux, le 229C f n’est présent qu’en trés faible quantité. 1?43 Am est donc pur & hauteur de

99,96%. Le tableau (tab.3.3) regroupe les caractéristiques des cibles utiles & la mesure.

Ag(P*BAmM) 1| Ao(P¥Cf) ! | quantité de Nam pureté en 2% Am
kBq kBq matiere (ug) | (atomes) (%)
cible 22 Am 17
'l 1139.4 9,9 155,33 3,823.10 99,96
(+£0, 4%) (+3,1%) (£0,4%) | (£0,4%) (40,01%)
e 243
;lgle Am 1177.,6 14,7 160,36 3,951.1017 99,94
(£0,4%) (£1,9%) (£0,4%) (£0,4%) (£0,01%)

TAB. 3.3 — Caractéristiques des cibles d?*3Am

3.1.3 Le dispositif expérimental

Le dispositif est constitué d’une enceinte a vide, cylindrique, en aluminium, avec le
minimum de matiére possible pour limiter les réactions parasites (dues aux flux de neutrons).
Ainsi, la fenétre d’entrée de la chambre présente une épaisseur de 0,3 mm. La face avant d’entrée
de cette enceinte est placée a 20 mm de la source de neutrons. Dans cette enceinte se trouvent
deux ensembles associés respectivement aux cibles d’?43 Am et leurs détecteurs de fragments de
fission et au détecteur de neutrons constitué d’un film hydrogéné (polypropyléne - PP) et d'un
détecteur de protons de recul (fig.3.4). Une mesure de la charge déposée par le faisceaux sur
la cible de deutérium ou de tritium est enregistrée pour chaque mesure ainsi que le nombre de
neutrons détectés par un moniteur *He placé a 0 (a une distance de 2,52 m derriére la cible de

production de neutrons). Ces informations permettront de normaliser les mesures entre elles.

!(tab.3.3) Activités calculées le 16/03/2006
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d/ Position Ta
p n a- b-
o . .'I “'. —1% (D .
SEENGY | v M S '\.} T — N SRR ||
\_\* 2 A l‘u’ .\“ )
) 245Am - Polypropyléne (PP) jonctions moniteur neutrons
cible de 2 x 550pgfcm? (10-50) pym silicium nCHe,p)t
D, ou TiT, & & 55um + 700um
Cellules -écrande Ta:
photovoltaiques a- mesure de flux (PPon)
b- bruit de fond (PPoff)
v
Charge
déposée
Q@

Enceinte sous vide (~10° bar)

F1G. 3.4 — Schéma du dispositif expérimental.

3.1.3.a Les détecteurs de fragments de fission

Le choix du détecteur de fragments de fission nous a conduit a minimiser la quantité
de matiére interagissant avec les neutrons et maximiser 'efficacité de détection des fragments de
fission. Les deux cibles d’2*3 Am sont placées dos & dos & environ 40 mm de la source de production
de neutrons. Les fragments de fission sont détectés par deux plans de cellules photovoltaiques
placés & ~ 6 mm des cibles d’?*3Am. Chaque plan représente une efficacité geomeétrique de
détection de ~ 70% a laquelle correspond un taux de comptage en particules o de 3 MBq alors
que le taux de fragments de fission attendu ne dépasse pas 2 événements par seconde (cf. §.2.1.4).
Chaque plan de détection est équipé de deux cellules photovoltaiques en raison de leur résistance
aux rayonnements ionisants et aux neutrons. Ces cellules ont déja été décrites dans les travaux
précédents du groupe ACEN [Pe02] [Gr05]. Nous rappellerons qu’il s’agit de détecteurs silicium
de faible épaisseur (300 um) dont les propriétés (pour la détection de fragments de fission)
sont comparables & celles d’une barriére de surface mais d’un cofit plus faible. La face avant
(20 x 40 mm?) de la cellule est équipée d'une grille métallique de collection de charges créées
par les fragments. Cette grille entraine une perte d’efficacité de 4% que nous avons déterminée a
partir d'une source étalon de fragments de fission de 2°2C'f (I'efficacité intrinséque d’une cellule
est notée €, = 96(£1) %).

3.1.3.b Détection des neutrons par les protons de recul

Le détecteur de neutrons que nous avons utilisé est identique a celui étudié par
C.Grosjean [Gr05]. 11 comprend un film hydrogéné en polypropyléne d'un diameétre de 15 mm

placé & environ 8 cm de la source de neutrons. Ces films hydrogénés ont déja fait 'objet d’une
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analyse chimique et physique trés détaillée (rapports stoechiométriques, épaisseurs, uniformités)
dont on controle les incertitudes. L’épaissseur de ce film est adaptée & 1’énergie des neutrons :
10 wm a 1,8 MeV, 20 um a 3 MeV et 50 um au-dela de 5 MeV (cf. tabh.3.4). Le choix a été fait
de détecter les protons de recul émis vers I'avant (les plus énergétiques) dans un coéne d’émis-
sion de £+ 6° par rapport a la direction des neutrons incidents. Ces protons sont détectés par
un télescope & jonction silicium AE x E placé & 7 cm du film hydrogéné. Le premier élément
AFE a une épaisseur de 55 um suffisante pour arréter des protons de 2,4 MeV. Pour des énergies
de protons inférieures a 2,4 MeV, seule la premiére jonction (AFE) a été utilisée pour détecter
les protons de recul. Un soin particulier a été apporté & la mesure de bruit de fond, c’est-a-dire
des protons parasites ne provenant pas du film diffuseur. Il est possible de placer, sans ouvrir
le dispositif, un disque de tantale en aval du support hydrogéné afin d’arréter les protons. Ainsi
nous disposons d’une mesure de bruit de fond de ’ensemble du dispositif. Pour des raisons de
symétrie, durant une mesure "normale" du flux de neutrons, un disque similaire est placé en
amont du polypropyléne; les réactions envisageables sur le tantale sont toutefois trés limitées
par des sections efficaces extrémement faibles [Gr05]. Ces disques ont un diameétre de 20 mm et

une épaisseur de 0,1 mm, suffisante pour arréter des protons d’énergie inférieure & 10 MeV.

3.1.4 Caractéristiques techniques, géométriques et radiologiques

* Electronique et acquisition des données

Apres préamplification, les signaux des cellules photovoltaiques (4 signaux) et du téles-
cope (2 signaux) sont traités par une électronique au standard NIM. Chaque signal est utilisé
pour générer une voie énergie et une voie temps (rapide). Aprés amplification, les informations
"énergie" (4 pour la fission et deux pour les protons) sont dirigées vers un codeur d’amplitude 8
voies - 4096 canaux du systéme d’acquisition. Aprés amplification, les signaux rapides sont diri-
gés vers des discriminateurs a fraction constante. La coincidence est construite entre les signaux
temps des AFE et E du télescope. Ce signal de coincidence est dirigé avec les signaux "fission"
vers un circuit logique (de type "OU") pour former les signaux de déclenchement de ’acquisition.

En paralléle, on mesure pendant la durée d’une acquisition la quantité de charges
accumulées (Q) sur la cible de deutérium ou de tritium ainsi que le nombre de neutrons produits.
Cette mesure est un simple monitorage; elle permet de surveiller 1’évolution des cibles de

production de neutrons & une énergie donnée et de normaliser les différentes mesures.

* Caractéristiques du dispositif
Dans ce tableau (tab.3.4), nous allons préciser les cotes (fig.3.5) et grandeurs d’intérét
de notre méthode. Les erreurs de chaque terme de la section efficace de fission (eq.2.19) ont été

caractérisées afin de décrire par la suite les erreurs associées & nos mesures.
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détecteur de neutrons

cibles
source ae
de + 'l ~
neutrons détecteurs fission polypropyléne
+

télescope Si

> 4 L

dAm1—det.fis dAmQ-det.fis.
~6 mm ~6 mm

d,ame ~40mMm

a’¥

d, amo ~41mm

dn—pp ~80 mm dpp—tel ~75 mm

Fi1a. 3.5 — Schéma coté du dispositif expérimental.

1(tab.3.4) L’erreur sur la profondeur de la chambre est intégrée dans l'erreur des paramétres dp—am1, dn—am2,
dn—pp

%(tab.3.4) Perreur sur Pefficacité géométrique du détecteur de fragments de fission prend en compte I'incertitude
sur les cotes (1,1%) et 'interstice entre les deux cellules formant le détecteur fission (0, 7%)

3(tab.3.4) Pour les mesures réalisées a Geel, les cellules de la deuxiéme cible sont disjointes. Cette perte
d’efficacité génére une incertitude supplémentaire estimée a 1, 7%

“(tab.3.4) Epaisseurs de cibles en pg/cm? calculées pour des cibles de 6,00 mm de diamétre. L’analyse des
erreurs (cf § 3.2.3) montre que la section efficace de fission (eq.2.19) ne dépend pas au premier ordre de la surface
de la cible.
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Dispositif expérimental.

réaction T(p,n)*He | D(d,n)*He

accélérateur VdG-IRMM-Geel ATFIRA-CENBG

E,(MeV) / {1,84; 2,36} | {2,88} | {3,39} | {5,12;5,72;6,82; | {3,63;4,10; 4,80;

parameétres 7,35; 7,87} 6,00; 6,21}
cotes du dispositif (n,p)

o 30,4 (£0,5) mm 38,6 (£0,5) mm | 43,3 (£0,5) mm

dn—am2 32,2 (£0,5) mm 40,4 (£0,5) mm | 45,2 (£0,5) mm

n—pp 71,6 (£0,5) mm 80,00 (£0,5) mm | 84,6 (£0,5) mm

Dot 74,4 (X0, 2)mm

dAml—det.fis.

5,83 (£0,17) mm

dAm?—det.fis.

6,04 (£0,18) mm

Sdet. fis. (34,96 (£0,02))? mm?
Dpp 15,00 (£0,02) mm
Drel 14,96 (£0,02) mm
P Am1/Am2 ~ 6 mm

angles solides et efficacités
Qn—am1 0,0301 sr (3,0%) 0,00924 sr (2,0%) | 0,00890 sr (2,5%)
Qp— Am2 0,0268 sr (3,0%) 0,00863 sr (2,0%) | 0,00832 sr (2,5%)
Qn—pp 0,03406 sr (1,3%) 0,01828 sr (1,3%) | 0,01822 sr (1,4%)
Qpp—tel 0,03156 sr (0,85%)

€(Aml—det.fis.)geo.

69,2 (+1,3)% 2

6(Am27det.fis.)qeu,

70,2 (+2,0)% 3

| 70,2 (£2,00%

eint(cell.photov.)

96 (£1)%

caractéristiques des sources de neutrons

épaisseur de tri-

tium / deutérum 0,15 mg/cm? 0,33 mg/cm? 0,24 mg/cm?
Epaisseur fenétre i 5 um 2.7 um et 4.6 ym
Mo

Profondeur de la

chambre de deuté- - 40 mm 29 mm

rium (dy, )!

Pdeutrium B 17 2 bar

caractéristiques des cibles et détecteurs

Epaisseur?  cible
A28 Am n°1

546 (£2) pg/em?

Epaisseur?  cible
A2 Am n°2

564 (£2) pg/em?

Epaisseur du po-

lypropylene (PP) 10,2 10,2 20,4 51,0
(pm) (£0,13) 20,4 | (%0,26) (£0, 66)
Jonction AFE "Orsay" Si 55 um

Jonction E Canberra S7 7T00um

TAB. 3.4 — Paramétres de la mesure de section efficace de fission de 1?*3Am avec leur erreur

associée.
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3.2 Analyse des données
3.2.1 Les fragments de fission

La figure (fig.3.6) présente les spectres de fragments de fission pour les cibles d’?43 Am.
L’épaisseur des cibles et les efficacités de détection (~ 70%) éliminent tout effet de structure
de ces spectres (on ne distingue plus la distribution associée a la fission asymeétrique de
1’243Am). Néanmoins, la résolution reste suffisante pour maintenir une bonne séparation entre
les fragments et les particules « de radioactivité. Les taux de comptage extraits de ces spectres
doivent ensuite étre corrigés de deux effets : l’entrainement cinématique et la distribution

angulaire des fragments de fission.

100 ¢
§ 90 £
v 80

70 =

60 =

50 —

40 |-

30

20

10

0 | | \ | \
500 1000 1500 500 1000 1500
cible Am1 - cellule 1 (cx) cible Am1 - cellule 2 (cx)

% 100 » 100 ¢
§ 90 § 90 -
v 80 v 80

70 i~ 70 i~

60 & 60 -

50 i 50

40 40 |+

30 5 30

20 © 20

10 £ 10 ¢

£ \ | \ 0t | | \
500 1000 1500 500 1000 1500
cible Am2 - cellule 1 (cx) cible Am2 - cellule 2 (cx)

F1G. 3.6 — Spectres de fragments de fission mesurés par les quatre cellules photovoltaiques.
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Aux énergies de neutrons ot nous avons travaille, ’effet d’entrainement du noyau fissionnant
(centre de masse) ne peut étre totalement ignoré. Formellement le passage du centre de masse

(cm) au systéme du laboratoire (lab) s’effectue & partir de I’expression suivante :

d
ﬁ)lab 1 4+ K 4 2K cos(§°") (3.1)
de N 1 + K cos(fm) '

cm

- jg est la section efficace différentielle ;

— K représente le rapport de la vitesse de recul du noyau fissionnant et de la vitesse
d’un fragment de fission ;

— 0" est 'angle d’émission de ce fragment dans le centre de masse.

=
)
a r ® efficacite detecteur fission 1
% 0.74 — A efficacite detecteur fission 2
§ = O efficacite detecteur fission 1 (W(0%)/W(90°) = 1,1)
Q
N F A efficacite detecteur fission 2 (W(0%)/W(90°) = 1,1)
N
S L
S
= L MA
° 0.72 Y AL A
= 'y
3 L
N L A44drt 3
% 4
0.7

b
0.68 - I

0.66 —

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
En (MeV)

F1G. 3.7 — Efficacité des détecteurs de fragments de fission : les points bleus présentent l’effica-
cité cinématique des détecteurs pour une émission isotrope des fragments de fission ; les points
rouges correspondent & une émission anisotrope des fragments de fission (W(o°)/W(90°)=1,1).
Les barres d’erreurs présentées refiétent les incertitudes géométriques sur les détecteurs de frag-
ments de fission.

La figure (fig.3.7) illustre cet effet d’entrainement en considérant deux fragments de masses

les plus probables (101/139) et une énergie cinétique totale de ces fragments extraite de la
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systématique de V.E.Viola [Vi85] (< Ex > = (0.1189+0.0011) Z2/AY3 + 7,3(+1.5) MeV).
On a d’abord supposé que les fragments de fission étaient émis de facon isotrope dans le centre
de masse. Une simulation est alors effectuée a partir de cette hypothése. Pour les détecteurs de
fission placés en aval de la cible (Am n°2) par rapport au flux de neutrons, cet effet cinématique se
traduit par un surcroit d’efficacité de 1,5% (a E, = 8 MeV). En revanche, pour les détecteurs de
fission situés en amont de la cible (Am n°1), I’effet cinématique se traduit par une perte d’efficacité
d’environ 1% (a4 E, = 8 MeV). L’effet de la distribution angulaire des fragments de fission est
plus difficile & évaluer puisqu’il existe peu de mesures de distribution angulaire pour 1’>43 Am.
Nous avons identifié trois mesures en neutrons rapides, les deux premiéres a F,=2,0 MeV et
E,—2,5 MeV [Fu85| et une troisiéme [Fo67-3] & E,—14,5 MeV, mais aucune entre £,—3 MeV et
E,,—8 MeV. Les mesures montrent que les distributions angulaires sont légérement anisotropes
avec un rapport d’émission des fragments de fission a 0°/90°, noté W(07)/W(90°), de I'ordre de
W(07)/W(90°) = 1,1 avec une incertitude de 10%. Comme le montre la figure (fig.3.7), cet effet
d’anisotropie reste dans 'incertitude géométrique des détecteurs. Dans la suite de ce travail, nous

allons supposer que les fragments sont émis de facon isotrope dans le centre de masse.

3.2.2 Le flux de neutrons

Le flux de neutrons arrivant sur la cible d’?** Am est détecté a partir du télescope a
protons de recul. Nous allons présenter cette partie de la mesure et la méthodologie adoptée.
Nous terminerons par les résultats qui nous ont permis de déterminer les parameétres propres au

flux de neutrons.

3.2.2.a Les protons de recul

Les protons de recul sont détectés par un télescope AE x E. Ce montage nous a per-
mis d’identifier les protons de recul et les particules (p, n, «) associées aux réactions parasites
observées lors des mesures. La figure (fig.3.8) présente sous forme de diagramme la réponse du
télescope lors d’une de nos mesures. Deux types d’événements apparaissent :

— les protons de recul pour lesquels le dispositif fonctionne en montage AE — E. On
distingue trés nettement la trace des protons de recul dont I’énergie résiduelle se situe
autour de 7 MeV dans ’exemple choisi.

— Les réactions parasites sur les constituants du télescope (Al & Si) soumis au flux de
neutrons. Rappelons que celui-ci se comporte comme un détecteur 47 pour toutes ces
réactons parasites. La réaction la plus contraignante est la réaction 295’2’(71,]9)29AZ,
dont la chaleur de réaction est quasiment nulle (Q = —0,035MeV). Les protons
générés par cette réaction ont des énergies voisines de celles des protons diffusés. Sa

contribution représente environ 5% du nombre total de protons détectés.
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AE (keV) s [
... PSi(na) *Mg
27A1 (n,p) “Mg o En=7.35 MeV

295 (n,p) Al }
288i (n, o) Mg )
27Al(n, o) **Na -

288 (n,p) 2Al

1208n(n,p) *°In

2741 (p,m) 27Si -

Ep-résiduelle (keV)

F1G. 3.8 — Diagramme bidimensionnel donné par le télescope : perte d’énergie (AFE) en foncion
de l'énergie résiduelle (Eyes) pour des neutrons de E, = 7,9 MeV. L’hyperbole correspond a
la trace des protons dans le télescope ; les droites correspondent auzr réactions parasites dans le
télescope.

Pour chaque point de mesure, la contribution du bruit de fond est mesurée en masquant
régulierement le film de polypropyléne (mesures PPoff) aprés une mesure directe des protons de
recul (mesure PPon). Toutes ces mesures sont normalisées par rapport au nombre relatif de
neutrons fourni par le moniteur. Aprés calibration en énergie des deux détecteurs du télescope,
I’énergie des protons est reconstruite. La figure (fig.3.9.a) montre les spectres de protons mesurés
directement (PPon) ou provenant du bruit de fond (PPoff). La figure (fig.3.9.b) montre le spectre
des protons de recul obtenu aprés soustraction des spectres précédents. Le spectre obtenu présente
une allure gaussienne avec une légére asymétrie & basse énergie. La contribution de ces protons
(queue de la distribution) représente 3 & 5% des protons de recul enregistreés.

L’intégration de ce spectre doit nous fournir le flux de neutrons recherché. Nous avons besoin
pour cela de déterminer I'efficacité du télescope, la distribution en énergie de neutrons incidents
au polypropyléne dont on va déduire la section efficace moyenne de diffusion (n,p) notée T (np)-
Comme nous l'avons signalé, ces quantités ont été déterminées & partir d’'un code de simulation

dont nous présenterons les résultats dans le paragraphe suivant.
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— mesure (PPon) <Q>
bruit de fond (PPoff)

80

60

40

evenements (x.100)

20

0 | | (M iectin i rverr S U SN
2 2.5 3 3.5 4 4.5 5 5.5 6

E proton (MeV)

80 resultat (b)
60

40

evenements (x.100)

20

L
2 2.5 3 35 4 4.5 5 5.5 6
E proton (MeV)

F1G. 3.9 - Ed=3MeV ; En=5,72 MeV - (a) Spectres de protons diffusés direct (PPon) et de bruit

de fond (PPoff). (b) Spectre de protons diffusés par des neutrons quasi-mono-énergétiques aprés
soustraction du bruit de fond.

3.2.2.b Simulation

* Spectres simulés des protons de recul

La simulation que nous allons décrire suit la trajectoire d’un neutron depuis sa création
jusqu’a sa détection via un proton de recul par le télescope. Le calcul prend en compte la
distribution angulaire des neutrons, la géométrie de la source de neutrons (solide ou gazeuse), la
distribution angulaire des protons diffusés par les neutrons et la géométrie du télescope & protons
de recul. Comme nous ’avons déja précisé, les matériaux utilisés dans le dispositif ont été choisis
les plus transparents possibles aux neutrons. Typiquement, la source de neutrons présente une
longueur de 3 a 4 cm (D, gazeux) et quelques microns pour la cible solide (TiT). Les matériaux
constituant ’enceinte (Al) et les collimateurs (Ta) présentent une épaisseur inférieure a 2 mm.
Dans tous les cas, ces quantités sont nettement plus faibles que les libres parcours moyens des

neutrons ou des particules chargées utilisées dans nos mesures. Ceci est illustré par le tableau
(tab. 3.5).

74



Mesure de la section efficace de fission de 1?43 Am. Analyse des données

Réaction oy A épaisseur de matiére
BTi(p, el) <1,2b > 26 cm ~ 8 um
474874 (n, tot) <4,5b >T7cm ~ 8 um
D(d, €l) ~1b ~34m 3a4cm
D(n,tot) 1,6 b<o<3,1b|100m<A<210m 3a4cm
27 Al(n, tot) <10b > 1,6 cm ~ 0,2 cm
S3Cu(n, tot) <105 >1,2 ecm ~ 0,05 cm
1817q(n, tot) <10b > 0,5 cm ~ 0,01 cm
(CH3)n(n,tot) <10b >25m 10-50 um

TAB. 3.5 — Tableau des libres parcours moyens A des neutrons d’énergie 0,5 MeV < E, <
20 MeV  par rapport aur épaisseurs des matériaur présents dans l’enceinte a wvide et la source
de neutrons.

—
=3
=]

S
S — simulation <G>
* 80 -
2
=
L 60 -
=<
v
5
= 40
v

20 -

0 ‘ ‘ ‘ ! - I I I

4 4.25 4.5 4.75 5 5.25 5.5 5.75 6 6.25
E neutron (MeV)

~
=)
S 80 - - experience <b>
é — simulation
2]
T 60
L
g
v
S 40
X
N\

20 -

0 — . |

4 4.25 4.5 4.75 5 5.25 5.5 5.75 6 6.25
E proton (MeV)

Fia. 3.10 - E4 = 3MeV ; E, = 5.72MeV -a) Flux de neutrons donné par la simulation. -b)
Spectres de protons expérimental et simulé

La figure (fig.3.10.a) présente le spectre simulé de neutrons au niveau du polypropyléne
pour lesquels les protons de recul sont détectés par le télescope. I1 correspond a une de nos
mesures effectuées a partir de la réaction D(d,n)>He pour des deutons incidents d'une énergie

de 3 MeV. La simulation tient compte de la perte d’énergie des deutons dans la fenétre d’entrée
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et dans le gaz de la cible. On a supposé une répartition uniforme des points d’émission des
neutrons dans ’axe du faisceau traversant la chambre. Cette hypothése se justifie par le fait
que le libre parcours moyen d’un deuton de 3 MeV est largement supérieur aux dimensions de
la cible gazeuse (tab.3.5). Ce spectre est utilisé pour définir I’énergie moyenne des neutrons
incidents arrivant sur les cibles d’?*3Am et le film de polypropyléne. Il définit 1’énergie moyenne
effective des neutrons et sa dispersion. Cette distribution nous a également permis de calculer
la section efficace moyenne de la diffusion élastique (n,p) nécessaire au calcul du flux moyen de

neutrons arrivant sur le film de polypropyléne.

La figure (fig.3.10.b) présente le spectre des protons de recul détectés par le télescope
pour des neutrons d’énergie F,— 5,72 MeV. L’épaisseur du film de polypropyléne et la résolution
en énergie du télescope sont pris en compte par la simulation. On remarquera que le spectre
obtenu est en bon accord avec le spectre mesuré. Néanmoins, la simulation ne peut répondre a
I’asymétrie de la distribution mesurée a cette énergie. Cet effet d’asymétrie provient nécessaire-
ment d’effets physiques dont on ne tient pas compte dans notre simulation. Nous avons tenté

d’identifier les sources possibles de ces protons de basse énergie.

— Soustraction du bruit de fond

Les mesures de bruit de fond (PPoff) ont été réalisées avec des fluences comparables
aux mesures de protons diffusés, de sorte que le facteur de normalisation déduit du
monitorage neutrons soit proche de 'unité. La queue de la distribution en énergie
est donc entachée d’une faible incertitude statistique méme si ces événements ne

représentent qu’une faible proportion du spectre de protons diffusés (<3%).

— Emission parasite de neutrons

On peut I'exclure car la cible gazeuse (sans gaz) permet de mesurer la contribution
des neutrons ne provenant pas de la réaction D(d,n)*He. Nos mesures (fig.3.11)

indiquent que la contribution de ces neutrons parasites est négligeable (~ 0,6%)
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evenements (X 100)
s

—  mesure (PPon)

- bruit de fond (PPoff)

—  bruit de fond source de neutrons

(a)

5 55 6
E proton (MeV)

evenements (x.100)

10

= resultat

5 55 6
E proton (MeV)

Fi1G.3.11 - Ed=2,5MeV ; En=5,12 MeV - a) Spectres de protons diffusés : mesure directe (PPon),
mesure de bruit de fond du télescope (PPoff), mesure de bruit de fond de la source de neutrons
(cible gazeuse sans deutérium). Le bruit de fond neutrons représente ~ 0,6% de la mesure directe

(PPon,).

b) Spectre de protons diffusés aprés soustraction du bruit de fond.

— Dispersions angulaire et en énergie des protons de recul

Ces effets ne sont pas pris en compte dans notre simulation. On sait que ces effets
sont encore assez mal maitrisés et tout particuliérement dans le domaine d’énergie qui
nous concerne ([1; 10] MeV). Pour traiter ce probléme spécifique, nous avons utilisé le
code MCNPX o les effets de dispersion sont implémentés. Pour des raisons de temps
de calcul, nous avons considéré un faisceau de neutrons arrivant perpendiculairement
a la face d’entrée du diffuseur (polypropyléne). Les protons diffusés sont émis d'une
maniére isotrope dans le centre de masse de la diffusion. Le libre parcours moyen des
neutrons est trés grand (> 25 m) devant Iépaisseur du diffuseur (50 ym). On a consi-
déré une distribution uniforme des centres de diffusion a 'intérieur du polypropyléne.
L’interface MURE [MURE] a été utilisée pour construire le fichier d’entrée qui définit
la géométrie du dispositif simulé. Comme le montre la figure (fig.3.12), le spectre de
protons simulés par MCNPX [MCNPX] est en bon accord avec notre simulation. Il ne
prédit pas une queue de distribution a basse énergie. Ce résultat valide notre analyse

sans toutefois répondre au probléme de 'asymétrie de la distribution.
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4000

r —  Simulation

3500 - MCNPX * resolution

evenements

r - experiment }

3000 - Pt

2500 -

——
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—

1500 -

1000 -

500 —

E proton (MeV)

Fi1G. 3.12 — Ed=8 MeV; En =5.72 MeV - Comparaison entre l’expérience, notre simulation et
la simulation MCNPX.

— Effets dus a l'environnement de la mesure

Le méme code MCNPX a été utilisé pour simuler le dispositif (source de neutrons
et enceinte a vide) ainsi que son environnement (murs, sol, support mécanique de
I’enceinte...). L’observable considérée ici concerne la distribution en énergie des
neutrons traversant le film de polypropyléne. Dans un premier temps nous avons
considéré tous les neutrons arrivant avec une incidence quelconque : chacun de
ces neutrons peut subir une diffusion élastique accompagnée d’un proton de recul.
La figure (fig.3.13.a) présente la distribution du taux de diffusion en fonction de
I'énergie des neutrons arrivant sur le film pour 10° neutrons sources de 5,72 MeV.
On reconnait autour de 1’énergie initiale le taux de réaction associé aux neutrons
directs. La proportion de ces événements représente ~ 98% des événements simulés.
Ce pic est accompagné a basse énergie d’une queue de distribution associée aux
neutrons diffusés par l'environnement et notre dispositif. A ce fond continu, se
superposent les pics de diffusion élastique des neutrons sur les éléments légers. Le
plus intense correspond au support d’aluminium des cibles d’?43 Am et a I'enceinte de
la chambre & vide. Cependant, tous ces événements ne vont pas générer des protons
détectables par le télescope. Rappelons que notre géométrie favorise les neutrons

émis aux petits angles autour de I'axe du faisceau de neutrons. C’est-a-dire que
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seront favorisés les événements associés aux neutrons en incidence quasi-normale
au film de polypropyléne. La simulation a été refaite en sélectionnant les neutrons
arrivant avec un angle inférieur & +8° par rapport a cette normale. Le résultat est
présenté figure (fig.3.13.b). On retrouve une structure similaire avec néanmoins une
réduction importante (~ 1/25) de la contribution de neutrons diffusés. La encore, les
neutrons diffusés ne permettent pas d’expliquer I'asymétrie du spectre des protons

diffusés.

]
§ — taux de reaction (n,p) totale
S neutrons directs
2
v diffusions
diffusions ZAl
20
T
3.5 4 4.5 5 5.5
E neutron (MeV)

]
5 b) — taux de reaction (n,p) petit angle (8 degres)
§ neutrons directs
S
B
© diffusions

SECU

!
3 35 4 4.5 5 55
E neutron (MeV)

Fi1a. 3.13 — a) - Simulation MCNPX du spectre de neutrons incidents au film de polypropyléne.
La courbe bleu indique le taux de réaction quel que soit ’angle d’incidence. b) - La courbe en noir
sélectionne uniquement les réactions pour des neutrons arrivant sur le film de polypropyléne avec
un angle inférieur o 8°.

— Effets de résolution des jonctions silicium

Un dernier effet envisageable porte sur un défaut de collection de charges dans les
jonctions siliciums. Dans ce cas, les protons sont émis par le polypropyléne a I’énergie
définie par la cinématique mais apparaissent dans le spectre & plus basse énergie. Le
spectre obtenu est alors la réponse du détecteur & protons de recul (polypropyléne
+ télescope) a un flux quasi-monoénergétique de neutrons. Il est & noter que les

jonctions ont été collimatées pour limiter les effets de bords. De plus, les spectres
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de calibration obtenus avec une source de particules o ne présentent pas cet effet ;
toutefois le parcours d’une particule a dans le silicium est beaucoup plus faible que

celui d’un proton.

En résumé, nous n’avons pas trouvé d’explication raisonnable & cette asymétrie. Néan-
moins, MCNPX confirme notre propre code de simulation en ce qui concerne les distributions

en énergie des neutrons incidents et des protons de recul qui leur sont associés.
* Efficacité de détection des protons

La derniére quantité nécessaire au calcul du flux de neutrons concerne 'efficacité de
détection du télescope. Celle-ci est fournie par la simulation. Elle est définie par la relation

(eq.3.2) que nous rappelons ci-dessous :

stm—det
Np

ol
- ef,im : efficacité du détecteur de protons déduite de la simulation.

— N, : nombre de protons émis (sim) et détectés (sim-det) dans la simulation.

Dans ce calcul, on tient compte :

~ de la géométrie des sources de neutrons (T'(p,n)>He ou D(d,n)>He) et des distribu-
tions angulaires des deux réactions utilisées dans ce travail ;

— de la géométrie du télescope et de la distribution angulaire de la diffusion élastique

(n,p).

La figure (fig.3.14) présente les efficacités de notre montage pour les différentes sources de neu-
trons. Pour les deux réactions, les efficacités augmentent avec 1’énergie des neutrons. Les effica-
cités du télescope avec la réaction D(d, n)3He sont légérement supérieures a celles de la réaction
T(p,n)3He. Cet effet est du a la géométrie de la cible gazeuse dont le point d’émission des neu-
trons est plus éloigné du polypropyléne que celui de la cible de tritium. C’est un effet purement
géométrique lié a la divergence du faisceau de neutrons sur le polypropyléne et & la variation de
l’anisotropie de la diffusion (n,p) en fonction de I’énergie des neutrons. Cette réduction varie de

1 44 % dans le domaine des neutrons que nous avons utilisé.
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1.03 ® simulation T(p,n)’He

O simulation D(d,n)’He

— diffusion elastique isotrope

1.02

1.01

neutron en incidence normale

diffusion elastique (n,p) isotrope
0.99

Efficacite du detecteur de protons (%)

0.98

0.97

0.96

0.95

0.94

R B e AR

1 2 3 4 5 6 7 8 9
En (MeV)

Fia. 3.14 — Efficacités de détection des protons de recul en fonction de l’énergie des neutrons -
comparaison avec le cas isotrope (efficacité de 1,00(£0,09)% quelle que soit I’énergie des neu-
trons).

3.2.3 Détermination de la section efficace de fission

Nous venons de déterminer le flux de neutrons arrivant sur le polypropyléne. Il nous
faut maintenant ramener ce flux au niveau de la cible d’2*3 Am pour déterminer la section efficace

de fission (cf.§2.1.4) définie par ’équation suivante :

&) | (Q Qnpp - Npg . 5™

E pr—
O'(n,f)( n) (Np n—Am - Nam - €f - €int

) - O(nyp) (3.3)

ou
— Ny et N sont les taux de comptage en fragments de fission et en protons;
= Qp_am et Q,_pp sont les angles solides de la cible d’américium et du film de poly-
propyléne ;
— €7 et € sont les efficacités cinématiques et intrinseques du détecteur de fragments
de fission ;
— Ny et Ny, sont les quantités de matiére (atomes/cm?) de la cible d’américium et

du film de polypropyléne;
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- egim et 0, p) sont efficacité de détecion des protons par le télescope et la section

efficace de diffusion (n,p) moyenne fournie par la simulation ;

On vient de déterminer les taux de comptage et les efficacités de détection des particules char-

gées, il reste a définir le rapport des angles solides sous-tendus respectivement par le film de

polypropyléne et la cible d’?*3 Am et noté (S; e

de simulation qui prend en compte les géométries des sources de neutrons et de la cible d243 Am.

. Ce rapport a été déterminé a partir d’un calcul

Les quantités de matiére entrant dans le calcul de la section efficace de fission s’expriment par
le rapport des nombres d’atomes d?43 Am et d’hydrogéne par unité de surface. Au niveau de la
cible d’243 Am la surface de la cible intervient 4 la fois dans ce calcul de I’angle solide (2, A) et
dans le calcul de la quantité de matiére Ng,,. Le calcul de la surface du dépot d’?*> Am est basé
sur le diametre du dépot fourni par le constructeur (6 mm). L’incertitude de cette surface ne
saurait étre meilleure que 3%. Si I’on passe a un rayon de 4 mm (soit une augmentation de 77%)
la section efficace de fission varie seulement de 0,23%. Notre protocole de mesure n’est donc pas
sensible au terme de surface intervenant implicitement dans I’équation de la section efficace de
fission (eq.3.3).
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3.3 Analyse des erreurs

Dans cette partie, nous allons discuter des erreurs des différents paramétres et de leur
importance dans la description des erreurs de mesures de la section efficace de fission. Ces deux
notions s’expriment respectivement par les variances et les sensibilités des paramétres a 'erreur
de I'observable mesurée. La non-indépendance des paramétres entre eux est prise en compte par
les termes covariances entre ces paramétres. L’utilisation d’une méme technique pour plusieurs
mesures implique 'existence d’erreurs communes aux mesures a différentes énergies de neutrons.
Ce lien systématique entre les mesures définit les covariances des observables mesurées. On parle
alors de propagation des erreurs au sein d’une série de mesures. Les expériences réalisées sont
alors décrites par les mesures, les variances et les covariances entre ces mesures. L’ensemble de ces
informations est nécessaire pour comparer et évaluer les données d'une méme observable obtenues
par deux expériences différentes. Nous commencerons par présenter la formulation générale des
variances et covariances de mesures; puis nous décrirons ces quantités pour notre technique des

mesures de sections efficaces de fission.

3.3.1 Formulation générale de la variance d’une observable mesurée

Nous allons maintenant analyser dans le détail les sources d’erreurs. La compréhension
compléte de I'analyse d’une section efficace passe nécessairement par une description au plus
juste des incertitudes de chaque parameétre et des corrélations liant ces paramétres. Dans un

premier temps, on se place dans le cas général d’une grandeur F; fonction de paramétres ay :

F; = filar; ...ag; ...ap) = fi({ar}) avec 1 <k <p (3.4)

Dés lors I'erreur quadratique ou variance sur la grandeur F; peut étre calculée & partir de la régle

de propagation des erreurs. On peut écrire au premier ordre :

p .
aF; = > 25’ day, (3.5)
k=1 " ¥
P p
0 i\ 2 0 i 0 i
(sz)2 = Z(%) d2ak + 2 Z 8af . 86{ dak dak/ (3.6)
k=1 k 1<ki<k =k k!

L’espérance du carré d’une variation élémentaire correspond & la variance de la grandeur F;

E[(AF)Y = Var(F) = o*(F) (3.7)
P ) p . )
Var(F;) = Z <g_6]:;>2 Var(ar) + 2 Z g—z:; . STJZ/ . Cov(ag; ayr) (3.8)
k=1 1<k/<k
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— Var(F;) définit la variance de la grandeur calculée F; : Var(F;) = o?(F;)

— o(F;) écart type de la quantité F;

- Var(
(

ov(ag; ar ) = E(Aay, . Aay) définit la covariance des parameétres ay et ag

ay) = E[(Aay)?] définit la variance du paramétre ay

|
Q

On en déduit erreur relative :

Var zp: (8]’} %>2 Var(a)
F? . day,” fi a2
P
8f1 6 ,' (ak . ak/) Cov(ak;ak/)
2 Z day, = Oayr f? ag.-Qg (3.9)
1<k’<k t
Ce résultat se réécrit plus simplement :
Var(F;) a 2 Var(a) Cov(ay; ax)
—_— = k + 2 Sik . Sijpr . ——m—————= (3.10)
8fi ak afi , day 9 In(fi)
S. [l L A, . 3.11
e ik da  fi fi 7 ag % by (311

La grandeur S;; est alors appelée coefficient de sensibilité de I'observable F; au paramétre ay.
Ce nombre représente le rapport de la variation relative de ’observable F; & celle du paramétre
aj, ; ce qui peut se réécrire comme la dérivée logarithmique de ’observable F; affectée d’un poids
égal au parametre varié. Ce nombre sans unité est parfois exprimé en % /% : la sensibilité donne
donc la variation de F; en réponse & la variation du parameétre ai. On retrouve ’expression de
la théorie des perturbations géneéralisées [Ga86].

Pour des mesures différentielles en énergie comportant n mesures (F,, ), les coefficients de
sensibilités peuvent s’écrire dans une matrice ([S;]) avec p lignes correspondant aux parameétres

{ar }r=1p et n colonnes correspondant au nombre de points en énergie de la mesure :

ag

- fi(E)

soit pour n mesures en énergie de neutrons (F,) et p paramétres :

suE) = g

3.12
Dar (3.12)

Sii(E1) Sii(E2) ... Sii(En)
Sia(E1) Sia(E2) ... Sio(En)
SIE) = g (B B o SinlEn) (313)

Sip(Er) Sip(E2) ... Sip(Ep)
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3.3.2 Formulation générale de la covariance de deux observables mesurées

Dans le paragraphe précédent, nous avons décrit I’erreur sur une observable F; fonction
de paramétres ay. Pour toutes autres observables F); fonctions des mémes parameétres ay, il existe
formellement une corrélation entre ces deux observables qu’il nous faut étudier. En utilisant la

relation (eq.3.5), il est alors possible d’écrire le produit de deux variations élémentaires :

afi afy
b= ' 14
dF; dF; ]; S dai Z 2L da _
p/ p/
afi 9f af; Of; af; of;
il A A /(3.1
dF; d J = day, Oay, (da) 1<kz,<k day, Oay + Bagr aak> day, day, (3 5)

ou p’ est le nombre de paramétres des deux observables F; et Fj tel que :
{a} = {a /i=[Lpl} U {a] /5 =Lp)]} (3.16)
p = Card{a;} (3.17)
La covariance est égale a I’espérance du produit des variations des observables F; et Fj :
Cov(F; F) = [AF AF}] (3.18)
Coo(FiFy) — Z e

Var( k)

pl . . . .
Z (afz af] i dfi %

+ aak aak/ aak/ Bak

) Cov(ag; ap) (3.19)
1<k’/<k
on peut alors introduire les facteurs de sensibilité de la grandeur F aux paramétres ay :

l

Var(a
Cov(F; Fj) = F; F Z Sir Sjk (T();)
k=1

Cov(ay; ag
+ F; Fj Z <Szk Sjk’ + Sip Sjk) M
1<k’<k

3.20
ag . ag’ ( )

Nous obtenons I’expression de la covariance de deux observables, corrrespondant & un élément
de la matrice de variances-covariances. Les variances (eq. 3.10) et covariances (eq. 3.20) peuvent

alors se présenter de la maniére suivante :

Var(Fi)  Cou(F1;F2) ... Cov(F1;Fj) ... ... Cou(Fi;F)

Cov(Fp; F1)  Var(Fp) ... Cou(Fp; Fj) ... ... Cou(Fyp;Fy)
CoulF) = | Cou(FiF) Coo(FFy) . Var(Fy) v . Cou(Ey:Fy) |22V

Cov(Fn; Fi) Couv(Fy; Fo) ... Couv(Fy;Fj) ... ... Var(F,)
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D’aprés la relation (eq. 3.20), Cov(Fj; Fj) = Cov(Fj; F;), la matrice des variances-covariances
est donc symétrique.
3.3.3 Erreur de la section efficace de fission

Dans notre cas, I'observable d’intérét est la section efficace de fission oy et les parameétres

{ay} sont ceux apparaissant dans la relation (3.3) rappelée ci-dessous :

&) . <Q Qn_pp - Ny . ezim

E) = (
U(n,f)( n) Np anm-NAm-ef'ei'ﬂt

) - e (B

La section efficace de fission étant le rapport de produits de p parameétres, les termes de sensibi-

lité ! peuvent donc se réécrire plus simplement :

L L+M
o = H ay / H am (3.22)
=1 m=L+1
0
Sy 1(E) = ﬂ(E) . ﬂ(E) = 1; VIe|[l;L] et l'energie (E) (3.23)
£ oa; oy
0 m
Sopm(E) = ﬂ(E) . a—(E) = —1; VYVme|[L+1;L+ M] et l'energie (E)(3.24)
oa, of

avec

— L représente le nombre de paramétres du numérateur de la section efficace de fission.
— M représente le nombre de paramétres du dénominateur de la section efficace de
fission.

- p = L + M, nombre de paramétres de la section efficace de fission

Alinsi, on retrouve un résultat trivial, les sensibilités d’un produit de p termes sont toutes égales
(en valeur absolue) de sorte que chaque terme ait la méme importance. Cette simple affirmation
rend compte de l'obligation de traiter avec le méme degré de précision toutes les grandeurs

relatives & la section efficace de fission. La variance de la section efficace de fission se réécrit alors

'Les surfaces de cibles 243 Am (Sam1/2) interviennent implicitement dans la formulation de la section efficace
de fission (eq.3.3). Dans le paragraphe (§3.2.3), nous avons montré que l'erreur sur la surface de la cible n’a pas de
conséquence notable sur le calcul de la section efficace de fission. En complément de ce qui a été écrit, nous pouvons
déduire la sensibilité de la section efficace de fission & la surface de la cible : Sy, s5,,., = -0,003 %/%; So ;542
= -0,002 %/%. L’erreur (relative) sur la surface (Sam,1/2) étant de I'ordre de 3%, lerreur (relative) induite sur
la section efficace de fission est de l'ordre de 0,01%. Cette erreur étant trés inférieure a Perreur attendue sur la
section efficace de fission, nous négligerons I'impact de ce paramétre dans la suite du calcul.
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simplement :

Var(o P Var(ax) Cov(ag; a
( 2f) _ Z k 4+ 2 Z ks Qk )
(Uf) k=1 Ak 1<k’<k Ak - k!

+ o Z Cov(ag; ag) _ 5 Z Cov(ag; ag) (3.25)
ag - Qg ag . Qg
L+1<k'<k 1<k<L; L+1<k'<p

Le premier terme correspond a la somme quadratique des erreurs relatives discutées au cas par
cas dans les paragraphes précédents (cf tab.3.4). Reste alors a regarder les termes de covariance

des différents parametres de I’équation (3.3). On peut distinguer trois groupes :

— {Ny; Np} :le premier groupe de parametres porte sur les taux de détection ; mesurés
indépendamment avec des détecteurs différents, il n’y a pas de terme de covariance
entre ces deux grandeurs.

— (n—pp; Qn—am) : ce terme est probablement le plus délicat. Il implique une bonne
connaissance de la localisation de la source de neutrons & partir de laquelle sont
mesurées les positions respectives des cibles d’?43 Am et du film hydrogéné. Ces deux
derniéres quantités sont donc nécessairement corrélées.

- effm; Nu; €3 €int; Nam; W} : le dernier groupe de parameétres décrit les élé-
ments systématiques propres & la méthode et au dispositif. Ces termes ont tous été
évalués indépendamment par des mesures expérimentales séparées ou par des calculs

ou simulations. Ils sont donc indépendants et leurs covariances deux & deux sont nulles

Dans le tableau de corrélations des parameétres présenté ci-dessous (tab. 3.6), on remarquera qu’il
n’y a pas de corrélation entre les trois groupes de paramétres. En effet, si les taux de comptage
obtenus (Ny et N,) sont proportionnels aux efficacités de détection et aux épaisseurs des cibles,
en revanche les erreurs associées & ces grandeurs sont naturellement non corrélées puisqu’elles

ont fait I'objet de mesures indépendantes.
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Nf Np Nam Ny €f €int egim O(n,p) Q_am Qnfpgo

9(n,p) TS

Qim0 0 90,
Qn—pp 0 0 Cov(Qam; Uypp) ol

anpp

Cov(Qam; Qpp)

[ Se, | 1 -1 [ -1 1 1 -1 1 1] -1 1

TAB. 3.6 — Tableau des corrélations et des sensibilités des paramétres de la section efficace de
fission de 12*3 Am.
La relation (eq.3.25) peut alors s’écrire :

2.
(Uf 1 Qn—pp - Qn—am

P )
Var( O'f 2 Var Cov(Qn—pp; Qn—am) (3.26)

Dans cette expression (eq.3.26), il apparait un terme de covariance lié¢ a la définition des erreurs
des angles solides, lesquelles sont ramenées a la source de neutrons. Pour les cibles solides et
les cibles gazeuses, l'incertitude est d’origine mécanique car il est difficile de mesurer & mieux
que 0,5 mm la distance séparant la face de sortie des sources des cibles d’américium 243 Am
ou du polypropyléne (PP). Cette incertitude se propage simultanément sur le calcul des angles
solides €2, am, et ,_p, avec les erreurs respectives oq, ,, . et o0, _,,- Ce terme de covariance

est compris entre les valeurs suivantes :
— 000y O0am < CoV(Qnpp; Qn—am) < 00, - T am (3.27)

A la corrélation des angles solides prés, on retrouve une incertitude totale égale a la somme des
termes diagonaux de la matrice de variances-covariances. Il est possible d’exprimer la variance

de la section efficace de fission en une somme d’erreurs statistiques et systématiques :

Var(af) Var(af) statistique Var(gf) systematique
el Lty () =
f f f
ou
statistique
- <Va;(ff )> représente la variance statistique de la section efficace
¥

Var(oy) systematique . . .
- ( ! ) représente la variance systématique de la section efficace

2
7y
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Var(o )\ statistique Var(N Var(N,
(5") - W T .
<Var(gf)>systematique _ Var(Qn_pp) Var(Qn—am)
af‘ (Qn—pp)? (Qn—am)?
Var(es™) Var(er)  Var(eint)
@7 " @ T ew?
Var(Newm) . Var(Ng) — Var(Gup)
(Nam)2 (NH)2 (W)Q

CO'U(Qn—pp; Qn—Am)

- 2.
Qnfpp . Qanm

(3.30)

Dans les paragraphes qui suivent, nous allons détailler ’analyse de I'erreur sur la section efficace
moyenne de diffusion (n,p) et des erreurs statistiques. Les autres termes apparaissant dans la
variance systématique (eq.3.30) sont indiqués dans le tableau récapitulatif de 'expérience (§3.1.4
tab.3.4).

3.3.4 Erreurs statistiques des événements fissions et protons - Sensibilités

Dans I’analyse du spectre de protons de recul (§3.2.2.a), le nombre de protons détectés
doit étre corrigé du bruit de fond da au télescope. Le nombre de protons relatif au flux de

neutrons (NN,) s’écrit :

Np = Non — frorm - Noff (331)

ou

— Ny, correspond aux protons de recul enregistrés pendant une mesure de flux (mode
PPon)

— Nyss correspond aux protons de recul enregistrés pendant une mesure de bruit de
fond (mode PPof)

— fnorm est le facteur de normalisation obtenu par le moniteur neutrons

Nmoniteu'r

la charge Q (cf.8.3.1.4)) : frorm = N%}ggg% = QQFf’;O"f”f

N;gnomteur (ou

L’indépendance des trois termes {Non; Notfi frnorm} implique des covariances nulles entre ces

paramétres. On peut en déduire I'erreur sur le nombre de protons mesuré relatif au flux de

89



Analyse des erreurs Mesure de la section efficace de fission de 1?43 Am.

neutrons en appliquant la relation (eq. 3.10) :

Var(Np) — S Var(Nop)
(Np)? men (Non)?
Var(N,

b S ) (332

Les facteurs de sensibilité des différents termes, pour chaque mesure en énergie de neutrons (E,,),

s’écrivent alors :

ON, Non  Nop

SNy Now = N " N, N, (3.33)
SNy Ny = ;N—]:%f'% (3.34)
SNpsform = 8?52-% (3.35)
SNpNogs = SNpifoorm = — f""%p]v” (3.36)

Le tableau (tab. 3.7) donne les sensibilités pour les différentes mesures en énergie de neutrons
réalisées. Les calculs de sensibilités (cf.tab.3.7) mettent un nombre sur une évidence non-
quantifiée jusqu’ici : la faible proportion des réactions parasites au niveau du pic proton, rend la
mesure de flux de neutrons par cette méthode particulierement adaptée a la mesure de sections
efficaces induites par neutrons. De plus, les mesures de bruit de fond ont des durées similaires
aux mesures de flux, ce qui permet de ne pas donner d’importance majeure au spectre de bruit

de fond comme au facteur de normalisation.
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En Non fnorm . Noff fnorm Np SNp7Non SNp,Noff U(N—]\;p)
(MeV) | (x10%) (x10%) (x10Y) | (%/%) | (%/%) | (%)
1,84 3,18 3,90 1,38 2,79 1,14 0,14 0,74
2,36 | 2,11 2,64 1,39 | 1,85 1,14 0,14 | 0,88
288 | 16,2 9,52 141 | 16,1 1,01 0,06 | 0,28
288 | 10,6 4,71 16 | 102 1,05 0,05 | 034
339 | 727 3,15 1,05 | 6,96 1,05 0,05 | 041
5,12 66,1 113, 0,77 54,8 1,21 0,20 0,43
5,72 22,0 12,5 2,53 20,8 1,06 0,06 0,27
682 | 334 1,22 2,62 | 333 1,00 0,04 | 0,19
735 | 4,94 1,89 14 | 475 1,04 0,04 | 0,49
6,00 | 3,10 1,62 1,56 | 2,04 1,06 0,05 | 0,63
6,21 2,86 1,05 0,98 2,75 1,04 0,04 0,63
4,80 8,02 4,75 0,82 7,55 1,06 0,06 0,40
4,10 3,36 2,86 0,97 3,08 1,09 0,09 0,64
363 | 2,72 1,51 092 | 257 1,06 0,06 | 067

TAB. 3.7 — Tableau des sensibilités (S) en fonction des énergies de neutrons (En).

En remplagant les termes de sensibilité dans 1’équation précédente (eq.3.32), on obtient

I’écart type du nombre de protons diffusés :

O'(Np) - Non 9 Noff Noff 2 )
Np o \/(NP)Q +fno'rm . (Np)2 + ( Np ) . (O’fnwm) (337)

Pour minimiser le second terme de I'équation (eq. 3.37), il faut un facteur de normalisation
inférieur a I'unité, ce qui implique des mesures de bruit de fond plus importantes que les mesures
directes (PPon). Cette méthodologie habituelle pour la soustraction de spectre de bruit de fond
posseéde une limite fournie par la sensibilité du résultat a la soustraction SNp,Noff : un taux de
réaction parasite faible implique une erreur statistique grande, mais un facteur de sensibilité
faible contrebalancant I’erreur statistique. De méme, dans notre cas, 'incertitude sur le facteur
de normalisation? (o, ) est compensée par la faible sensibilité du résultat & la soustraction

du bruit de fond (Sy,, << 1).

fno'r‘m
Le tableau (tab. 3.8) regroupe les taux de comptage en fragments de fission et en protons

obtenus pour les différentes énergies de neutrons ainsi que les erreurs statistiques associées.

2Pour certaines énergies de neutrons, la statistique obtenue est le résultat de plusieurs mesures. Il est alors
possible de vérifier la dispersion du rapport du nombre de neutrons (mesuré par le moniteur) sur le nombre
de fragments de fission détectés. Cette fluctuation nous donne une estimation de la dispersion du facteur de

normalisation o¢,,,,.. = \/Var(frorm) S 2%.
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- &)

E, Ny N, U%f ) U(]f;;” ) (11\\1[;,9 épaisseur du polypropyléne
(MeV) (x109 | @) | % | %) (1)
1,84 [ 13901 | 2,79 | 0,85 | 0,74 | 1,12 10
2,36 | 11332 | 1,85 | 094 | 0,88 | 1,29 10
2,88 11086 16.1 0,95 0,28 0,99 10
2,88 36001 10,2 0,53 0,34 0,63 20
3,39 26050 6,96 0,62 0,41 0,74 20
512 | 59120 | 548 | 041 | 043 | 0,60 50
5,72 26209 20,8 0,62 0,27 0,67 50
6,82 | 6292 | 333 | 1,26 | 0,19 | 127 50
7,35 10292 4,75 0,99 0,49 1,10 50
6,00 | 3516 | 294 | 1,69 | 0,63 | 1,80 50
6,21 3092 2,75 1,80 0,63 1,91 50
480 | 4996 | 7,55 | 1,41 | 040 | 147 50
4,10 | 2432 | 3,08 | 2,03 | 0,64 | 2,13 50
3,63 | 1897 | 257 | 2,30 | 0,67 | 2,39 50

TAB. 3.8 — Tableau regroupant les tauz de comptage et leurs erreurs associées pour les différentes
mesures en énergie de neutrons (FE,). A noter que U(%)/(%) représente l’erreur statistique

de la section efficace de fission a l’énergie E,,.

3.3.5 Erreurs systématiques de la section efficace de diffusion (n,p)

La distribution en énergie du flux de neutrons est obtenue par la simulation de l'inté-
raction du faisceau de protons ou de deutons avec les cibles de tritium ou de deutérium. Pour
la réaction utilisant le deutérium gazeux, nous avons indiqué la présence d’une fenétre de mo-
lybdéne pour séparer le gaz de deutérium du vide de I'accélérateur. L’incertitude sur I’épaisseur
de cette fenétre mince génére une erreur systématique sur 1’énergie du faisceau incident et donc
indirectement sur I’énergie moyenne du flux de neutrons. Dés lors, il est nécessaire de propager
cette erreur systématique a la section efficace de diffusion (n,p) moyenne (eq.2.17). En considé-
rant une incertitude systématique en énergie de neutrons (AE,)%¥t lie & 'erreur sur la perte

d’énergie des deutons dans la fenétre de molybdéne, on peut écrire :

tot ASySt a.e'ual

2 2
9(n,p) 9(n,p) 9(n,p)
o) G0N I () (3.38)
I (n,p) ( 9 (n,p) ) (‘7 (n,p) )
do syst
syst _ (n7p)
avec  AZ™ = iE, (En) . (AEn> (3.39)

ou
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- Aff(’ztp) est la variation de la section efficace de diffusion élastique (n,p) résultant de
syst

I’écart systématique a 1’énergie moyenne des neutrons <AEn ;

tot
9(n,p)
eval
9(n,p)

(cf. tab.2.1).

-0 est lerreur totale sur la section efficace de diffusion élastique (n,p);

-0 est lerreur sur la section efficace évaluée de la diffusion élastique (n,p)

Le tableau (tab. 3.9) fournit les erreurs sur la section efficace de diffusion (n,p). On constate que

I’erreur totale est proche de 0,5%

syst eval tot

<Ep> | A, | ABW"| Sn(p,) | Tea | Jea | Zen
(MeV) | (MeV) | (MeV) | (b/MeV) % % %
512 | 0,074 | 0,040 0,231 055 | 030 | 0,63
Geel 572 | 0,059 | 0,040 0,190 049 | 030 | 057
6,82 | 0,045 | 0,040 0,137 041 | 036 | 055
7,35 0,042 0,040 0,127 0,40 0,36 0,54
6,00 | 0,050 | 0,005 0,170 0,06 | 0,30 | 0,31
621 | 0,042 | 0,005 0,161 0,06 | 0,36 | 0,36
ATFTRA 470 | 0,074 | 0,027 0,261 0,40 | 0,30 | 0,50
4,07 0,117 0,034 0,324 0,56 0,30 0,63
359 | 0,198 | 0,039 0,375 0,70 | 022 | 074

TAB. 3.9 — Erreurs sur la section efficace de diffusion élastique (m,p). Dans ce tableau < E, >
est lénergie moyenne du fluz de neutrons, AE, la résolution en énergie de la mesure, AESVS
Uerreur systématique sur la mesure.

3.3.6 Corrélations des erreurs d’une série de mesures

Maintenant que 1’on dispose de I'erreur sur une mesure de section efficace différentielle
pour chaque mesure & ’énergie F,, il reste & évaluer la corrélation des erreurs en fonction de
I’énergie. On peut rappeler que les mesures ont été effectuées auprés de deux accélérateurs (VAG-
Geel, ATFTRA-CENBG). Les neutrons sont produits a partir de deux réactions (p+T & d+D).
Le méme dispositif a été utilisé pour tous les points en énergie. Treize points de section efficace
de fission ont été mesurés dont 8 points & Geel et 5 & AIFIRA. Chaque point de mesure dépend
de dix parametres décrits précédemment (§ 3.3.3) c’est-a-dire les taux de comptage (en protons
de recul et en fissions) et les huit parameétres propres au dispositif (facteurs géométriques et
quantités de matiére). Les taux de comptage d'une mesure & une autre n’étant pas corrélés, s’il
y a corrélation entres deux points de mesures, celle-ci intervient par le biais des huit parameétres

propres au montage. Nous avons regroupé dans le tableau ci-dessous (tab. 3.10) les parameétres
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communs & une série de mesures (diagonale du tableau) et les parameétres communs entre deux
séries de mesures différentes (éléments non diagonaux). Trois séries de mesures sont identifiées
et les mesures de section efficace de fission dépendent des sept parameétres. En revanche cing

parameétres communs et leurs erreurs se propagent entre deux séries.

Geel ATFIRA
E; | E; T(p,n)*He D(d,n)3He D(d,n)3He
Série n°1 {(Nam: Nu. 5Gip)} {(Nam: N, g} {(Nam: N, 5p))
Geel T(p,n)*He {er, ™} {ef, €} {er, €™}
{anAm; anpp; 6int} 1
Série n°2 {Nam, Nu, 0p)} {Nam, Nu, 0(mup)} {Nam: Nu, 0(np)}
Geel D(d,n)*He {e, ™} {ep, ™} {ep, ™}
{Qn Am; Qn P> 5int}
Série n°3 {Nam; Nu, mp)} {Nam; Nu, 5(np)} {Nam, Nu, Gnpy}
AIFIRA D(d,n)*He {eg, M} {ep, e} {es, €™}
{Qn—Ama Qn—ppa 6int}

TAB. 3.10 — Tableau de propagation des erreurs sur les paramétres de la section efficace de fission
de 1?3 Am entre les différentes séries de mesures.

On pose oy, f(E;) = o et op ¢(Ej) = o0j. On peut alors écrire la relation générale de

la covariance de deux mesures (eq. 3.20) :

Var(a
CO'U(O'Z';O']') = 0; Uj Z Slk Sjk #
Pt (ak)
p/
Cov(ag; ap
1<k<k’ k - Ok
do; a
avec Sy, = aa; .;’: (3.41)
do;  ag
Sik = 5. — 3.42
ik 8ak 0j ( )

ou p’ est le nombre de paramétres distincts aux deux observables o; et o; (cf eq.3.16) :

— pour deux mesures au sein d’'une méme série de mesures p’ = 12 :
{ak}k 1p { Nam; Nu ; O(np) i €f; €int 3 p'm; Qn—am; Qn— —pp 3 Nf7 Nl NJ N]}
— pour deux mesures de deux séries dlﬁerentes p =15:
{ak}k Lp'— { NAm; NH; W’ €fs € mt? int? pmﬂ :’L Am Qn —pp> Qiz Am> Qil —pp
N’ ; N1 N}, N]}

!(tab.3.10) - Les cellules photovoltaiques ont été remplacées pour chaque série de mesures. L’erreur sur Ieffi-
cacité intrinséque (€in:) ne se propage donc pas entre les différentes séries de mesures.
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On a vu au paragraphe (§3.3.3) que les paramétres {ay } sont indépendants entre eux a une énergie
donnée a I'exception des angles solides des cibles d’américium €,_ 4,, et de polypropyléne Q,,_,,.
L’indépendance des paramétres & une énergie donnée se généralise & deux énergies différentes pour

les mémes raisons évoquées précédemment. On peut donc écrire :

— pour deux mesures au sein d’une méme série de mesures :
Cov(ag; ap) = Oavec 1 <k <k <p'siar # {Qn-am; Qn—pp}

|CO'U(Qn7pp§Qn7Am)| < OQn_pp * O am 5

— pour deux mesures de deux séries différentes :

Cov(ag; ar) = Oavec 1 <k <k <p'siar # {Q_4mi Uopps Qfl_Am; Q{L_pp}

‘Cov(ﬂf}_pp; %_Am)\ < ogi_ -0,
‘Cov(ﬂ%_pp;Q#Am)‘ S O - Oqi ;

. n—pp n—Am
Y _ J .0 —0-
C’ov(Qn_pp, Q) _am) = C’ov(anpp, am) = 03
De plus, seuls les parameétres communs aux deux mesures ont des sensibilités non nulles :
- Sik =95k = £1; S . Sjr = 1sia est un paramétre commum a o' et o ;
— Sy = £1 et Sj; = 0 si a;, est un parameétre propre a ot

— Sip = 0 et Sj, = £1 si a est un parameétre propre a o,

On peut donc sommer uniquement sur les parameétres communs (p.) aux deux mesures o' et o/

de la relation (eq.3.40) :
pe = Card{{a} /i=[Lpl} N {a] /j=[L.p)}} (3.43)

On définit alors la covariance de deux mesures par les équations suivantes :
— pour deux mesures au sein d’'une méme série de mesures p. = 8 :

{aktk=1p. = { Nam; N ; Tnpy; €f5 €ints €7 5 Qn—am; Qn—pp}

pzc Var(ay) o Cov(Qn—pp; Qn—am) }(3.44)

Cov(oiz05) = 0i0; { (ax)? " Dnpp - Onam

k=1

— pour deux mesures de deux séries différentes p,, = 5 :

{arte=1p, = { Nam; Ni; Opy; €55 €6}

P Var(a)
Cov(oi;05) = 0 0j Z @ (3.45)
k=1 k
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Dans un second temps, pour deux mesures d’'une méme série, on remarquera que le

produit des écarts types systématiques (cf. eq.3.30) s’écrit? :

ol ot =\ [Var(o) vt Var(oy) v (3.46)
Psyst
14 Cov(Qp_pp;
= o005 9y A‘z’“) _ o Goolppi Onam) (3.47)
=1 (ak) Qn—pp . Qn—Am
ol Jfgs)t = Var(o;)%¥st est I'écart type systématique de la mesure de section efficace o; a

Iénergie E; ; idem pour la mesure a I’énergie E;. En obsevant que pgys; représente aussi I’ensemble

des parameétres communs aux deux mesures :

Dsyst — DPc (3.48)

D’apreés les équations (eq.3.44) (eq.3.47) et (eq.3.48), la covariance de deux mesures d'une méme
série, 0; et 0j, est égale au produit des erreurs systématiques de chaque mesure.

Cov(oi;05) = afgj)t . Jfgjf (3.49)

Pour des mesures de deux séries différentes (eq.3.45), la covariance des deux mesures o; et o est
la somme des variances des parameétres {ay }x—1., - les angles solides ne sont plus des parameétres
kJk=1,p,
communs aux deux mesures de sorte que ’on retrouve la relation précédente :
C L o syst’ syst’ 3.50
ov(oj;05) = o .o (3.50)

(04) (95)

. _syst’ s , . . . ., N
ou o, est 'erreur systématique de la mesure i, ou j, associée aux parameétres {ak}kzl,plg =
K3

{NAm§ Ny ; O(np): €f 5 ff;im}-

La corrélation entre les deux mesures o; et o; est alors définie comme le rapport de la covariance

sur le produit des écarts types des deux mesures, respectivement, \/ Var(o;) et \/ Var(oj). La
matrice de corrélation correspond a la matrice de variances-covariances normalisée & I'unité sur
la diagonale; les élements de matrices sont donc sans dimension. On s’attend donc & obtenir
des corrélations entre les différentes mesures comprises entre -1 et +1. Dans notre cas, selon les

équations (eq.3.44) et (eq.3.45), la covariance Cov(0;;0;) est définie positive *.

Cov(o;;0;
K2
Corr(oj;05) = (93395) > 0 (3.51)
VVar(o;) . Var(o;j)
3Pour deux mesures d’une méme série, les erreurs systématiques sont égales : afé’,s)t = a(sgff
i j
4 . Cov(Qn—pp; Cn—am) TQn_pp * T Am TQn_Am T _pp
vV oq, ., et oq, ,,, alors:2. AW e < 2. s S LA + L
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3.4 Mesures complémentaires

L’objectif du travail effectué sur la section efficace de fission de 1’*43 Am est de fournir
de nouvelles mesures indépendantes des mesures existantes afin de déceler les biais systématiques
de ces données. Toutefois, chaque série de mesures sur une installation donnée a ses propres er-
reurs systématiques liées au montage, aux cibles utilisées et & la source de neutrons. Ces erreurs,
indépendantes des erreurs sur les réactions standards utilisées, sont probablement responsables
du désaccord des données existantes. Pour cela, nous avons choisi de réaliser des mesures complé-
mentaires de la section efficace de fission de 1?3 Am en référence a la section efficace de fission
de 1'’28U avec le méme dispositif (cf.fig.3.15). Seule une mesure a E, = 14,5 MeV [Fo67| en
référence a ce noyau fertile existe, il est donc intéressant de réaliser quelques points de mesures

bien choisis pour confirmer nos résultats. Dans cette expérience, nous avons remplacé une cible

cibles
source 238 / 243Am
de +
neutrons détecteurs fission

e L | — -

~ i I . i
; d i Enceinte !

d, i n-u ; i sousvide |
|= :_: I " -
] d ! i (10-3ban 1
: n-Am

FiG. 3.15 — Dispositif expérimental des mesures de section efficace de fission de 1?*>Am en
référence o la section efficace de fission de 1738 Am.

d’?43 Am par une cible d’2*U dans la méme chambre & réaction. Les deux cibles sont montées

dos a dos pour étre peu sensibles aux effets géométriques. Les mesures ont été réalisées sur Al-
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FIRA (juin 2008) avec une source de neutrons et une électronique en tous points identiques a

celles utilisées pour les expériences précédentes. La section efficace de fission de I'américium est

obtenue dans le rapport de la section efficace de fission de 1'?38U suivant la relation :

ou

o, (2 Am) () = (

N}élm) ( Qn—U . NU . 6? . E'L'Unt
Q

238
.0 U)(E 3.52
NfU n—Am - NAm : G?m : 6£LT> (mf)( )( Tl) ( )

N f‘m et N}’ sont les nombres de fragments de fission détectés pour les cibles d243 Am
et d'238U ;

Qe am et Q,_p sont les angles solides sous-tendus par les cibles d’?*3Am et d'238U
par rapport a la source de neutrons;

Nam et Ny sont les nombres d’atomes dans les cibles d243Am et 4’2380 ;
e’}‘m et e? sont les efficacités de détection des fragments de fission ° ;

Am
int

O, p) (P Am)(En) et o, 5)(*33¥U)(Ey) sont les sections efficaces de fission de 1?43 Am

et I'238U a 1’énergie de neutrons E,,.

€ et GiUms sont les efficacités intrinséques des cellules photovoltaiques ;

Quatre mesures ont été réalisées entre F,=4 MeV et E,=6 MeV qui ont nécessités 8 jours de

faisceau en raison de la faiblesse de la section efficace de fission de 1'238U (voisine de 0,5 barn) et

malgré une efficacité de détection des fragments de fission proche de 70%. Les taux de comptage

et les parametres de I'équation 3.52 sont indiqués dans les tableaux suivants (tab. 3.11 & 3.12).

NAm NAm

B | Npm ] N7 oG /)
(MeV) (%)
Série n°4 4,70 3624 4438 2,24
4,39 2755 | 3374 2,57
Série n°5 5,50 10265 | 11726 1,40
6,00 6358 | 7126 1,73

TAB. 3.11 — Nombre de fragments de fission détectés pour les cibles d?38U et d?*3Am.

®Les effets cinématiques sont pris en compte dans le calcul d’efficacité.
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paramétres \ X Am ! U

Qn_x 0,0132 (2%) 0,03894 (2%)
Nx (atomes) 3,951 . 10'7 (0,5%) | 9,18 . 10'7(1,5%)
Ny (atomes/cm?)? 1,40 . 108 1,17 . 1018
(eF) geometrique 70,2(£1,3) % 66,8(%+1,3) %
€ 96(+1) %

TAB. 3.12 — Paramétres de la série de mesures de la section efficace de fission de 1?**Am en
référence a 1238U.

A ces mesures, vient s’ajouter la premiére expérience effectuée en Master2 [Ke05] basée
sur la méme méthode mais en référence a la section efficace de fission de 1'*?*U. Ces mesures ont
été réalisées avec des ensembles cibles et détecteurs de fragments de fission différents de ceux
utilisés pour les expériences en référence a la diffusion élastique (n,p) ou a la section efficace de

fission de 1’280 . Ces mesures sont donc indépendantes des résultats obtenus dans ce travail.

NAm NAm

Bn || 8 (oG0S
(MeV) (%)
4,00 2365 | 10272 2,28
Série n"6 4,59 1982 | 7998 2,51
5,31 4416 | 18989 1,67

TAB. 3.13 — Nombre de fragments de fission détectés pour les cibles d?°U et d?*> Am.

!(tab.3.12) La cible d’américium utilisée pour ces mesures est la cible "Am n"2".

%(tab.3.12) Le nombre d’atomes par unité de surface (cm~?) est calculé pour une cible d’?** Am de 6,00 mm
de diamétre et une cible d’***U de 10,00 mm de diamétre. I’analyse des erreurs (cf § 3.2.3) montre que la section
efficace de fission ne dépend pas au premier ordre de la surface de la cible.
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3.5 Présentation des résultats
3.5.1 Mesures en référence a la diffusion (n,p)

Dans ce travail, nous avons décrit les mesures de la section efficace de fission pour
une cible d’?*3Am et les erreurs associées a ces mesures. Dans la pratique, nous disposons de
deux cibles ayant des caractéristiques similaires. Les résultats présentés sur la figure (fig.3.16)
indiquent un trés bon accord entre les mesures. Pour six mesures, seuls les résultats d’une cible
(Am-1 ou Am-2) ont pu étre exploités, les événements de la cible Am-1 n’ont pu étre traités a

cause d’une défaillance de la chaine électronique équipant les détecteurs de fission associés.

3
S 3 ® CENBG — cible Am—1 (**am/(n,p) )
E i Y CENBG — cible Am—2 (**Am/(n.,p))
N - — ENDF-BVI
= L
S
S 25 JENDL 3.3
= I +
< L IO C—
) L Vs
S
> byt gy st
= - y- v
S s 3 4 REREP
© L y
L ‘(/
1 —
0.5 —
0774'1/”/\/\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\\‘\\\L‘\\\\‘\\\\‘\\\\
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

En (MeV)

FIG. 3.16 — Mesures de la section efficace de fission de 12*3 Am obtenues pour chacune des cibles
(Am1 et Am2).

Le tableau des variances-covariances des angles solides Q,,_ A, et £, (€q.3.27) est pré-
senté ci-dessous (tab.3.14). L’erreur sur le rapport des angles solides intervenant dans ’expression
de la section efficace (eq.3.3) est évaluée dans I'intervalle défini par I'équation (eq.3.53). Ainsi, la

borne inférieure de cet intervalle prend en compte une corrélation maximale des erreurs des angles
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solides (Corr(Qn—pp: Qn—am) = 1) ; la borne supérieure suppose une indépendance des erreurs®

dans le positionnement des cibles d’américium et du polypropyléne (Corr(Qy,—pp; Qn—am) = 0).

O-anAm O-anAm o-anAm
Qpn_ Qo Qp_

S n—pp S n—pp 7 5 n—pp (353)
n—Am n—Am n—Am

Qn—pp Qn_pp min Qn_pp max

avec

m

GQn— m
( anp> _ \/VCLT(QnAm) Var(QTl—Pp) — 9 COU(Qn_pp; Qn—Am) (354)
min

%anm (Qp—am)? (anpp)z Qn—pp -Qn—am
n—pp
O-anAm
( Lt R— > B \/Var(Qn_Am) n Var(Qn—pp) (3.55)
Qi Am - 2 2 )
Tfp[) ma (Qn—am) (Qn—pp)
cible 28 Am n°1
UQn—Am
9, _Am 9, _pp Cov(n—pp; Pn—Am) D pp
Qn_Am Qn—pp Qn—pp - Qn_am Q_Am
n—pp
% % (%) (%)
Geel T(p,n)*He 3,0 1,3 [0; 3,9] [1,70; 3,27]
Geel D(d,n)*He 2.0 1,3 [0; 2,6] [0,70; 2,39]
AIFIRA D(d,n)*He 2.5 1.4 [0; 3,5] [1,10; 2,87]
cible 28 Am n"2
Geel T(p,n)*He 3,0 1,3 [0; 3,9] [1,70; 3,27]
Geel D(d,n)*He 2,0 1,3 [0; 2,6] [0,70; 2,39]
AIFIRA D(d,n)*He 2.5 1,4 [0; 3,5] [1,10; 2,87]

TAB. 3.14 — Tableau des variances-covariances relatif aur angles solides Qy_ am et Qy_py pour
les différentes séries de mesures. L’erreur sur le rapport des angles solides est donnée sous forme
d’intervalle en tenant compte ou non du terme de covariance des angles solides 2y am et Qp_pp.

Le tableau (tab.3.15) fournit Iensemble des résultats obtenus pour les deux cibles
1;2
)

d?43 Am. Les erreurs sur les mesures de section efficace de fission (aé: f ) (eq.3.26) sont données

dans un intervalle associé a celui des angles solides.

SLes erreurs dans la définition des angles solides sont essentiellement liées aux incertitudes géométriques de la
source de neutrons. Ces erreurs communes impliquent une corrélation positive entre les deux angles solides.
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[ T2
En | om | Oy [T | ot e | (O piot)

(MeV) | (MeV) | (b) (b) (%) (%) (sans unité)
Série n'l 1,841 | 0,100 | 1,49 | 1,53 || [3,10; 4,17] | [3,47; 4,45] 0,25

2,361 | 0,000 | 1,57 | 1,60 || [3,15;4,21] | [3,52; 4,49] 0,26
Geel 2,876 | 0,085 | 1,60 | 1,60 || [3,17;4,23] | [3,54; 4,51] 0,23
T(p,n)*He | 2,876 | 0,085 | 1,63 | 1,61 || [2,98;4,09] | [3,36; 4,37] 0,25

3,387 | 0,076 | 1,56 | 1,55 || [3,01;4,11] | [3,39; 4,39] 0,25
Série n°2 5122 | 0,074 | 1,48 | 1,52 || [2,65; 3,50] | [3,07; 3,83] 0,33

5721 | 0,059 | 1,55 | 1,56 || [2,70;3,53] | [3,11; 3,86] 0,32
Geel 6,824 | 0,045 | 2,19 | - || [2,96;3,74] - -
D(d,n)*He | 7,350 | 0,042 | 229 | 2,29 | [2,83;3.64] | [3,23; 3,95] 0,32
Série n'3 5,997 | 0,050 | - 1,64 - [3,47; 4,36] -

6,213 | 0,042 | - 1,82 - [3,46 ; 4,36] -
AIFIRA 4,768 | 0,074 | - 1,54 - 3,25 4,19] -
D(d,n)*He | 4,070 | 0,117 - 1,60 - [3,58 ; 4,45] -

3,592 | 0,198 | - 1,58 - 3,74 4,58] -

TAB. 3.15 — Mesures, en fonction de l’énergie des neutrons, de la section efficace de fission pour
chacune des cibles (colonnes 4 € 5), avec leur erreur relative (colonnes 6 € 7) et la corrélation des
erreurs entre les deux mesures (colonne 8) . Les résultats sont présentés par séries de mesures. Les
erreurs relatives des mesures de la section efficace de fission sont données sous forme d’intervalles
(en fonction de la covariance des angles solides 0y am et y_pp).

Pour k mesures indépendantes x; d’écart type oy, la valeur moyenne <x> et son erreur

associée o~ sont données par les relations :

3 2 k 1
<z> = zl: g / zl: 0P (3.56)
oo
O—ix> = 1 / Z (Jl)2 (357)
l

Dans notre cas, notre dispositif nous permet de mesurer deux taux de fission pour une seule
mesure du flux de neutrons. Il existe donc une corrélation (due au flux de neutrons) entre ces
deux mesures de section efficace qui rend les expressions précédentes incorrectes (eq.3.56 & 3.57).
En utilisant les notations simplifiées F; pour la [°™¢ mesure du taux de fission (I = 1;2) et ¢,
pour la mesure du flux de neutrons, on a :
E Q
l l n
o = — .= (3.58)

(n.f) bn

ou

- afn f) section efficace de fission mesurée avec la iéme cible (1=1; 2);
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— Fj et ¢y, regroupent, respectivement, I’ensemble des parametres (précédemment énu-
mérés) propres au taux de fission et au flux de neutrons;;

¢ cible d’?43 Am, position a laquelle est

— ) est I'angle solide de sous-tendu par la €™
mesuré le taux de fission Fj;
— Q,, est I'angle solide de sous-tendu par le polypropyléne, position a laquelle est mesuré

le flux de neutrons ¢y, ;

La corrélation d’erreurs entre les deux mesures, & une énergie de neutrons FE,, donnée, est donnée
par la relation suivante :
1 .42 2
cOU(O ()3 T, ) (960 /02,)

1.2 _ _
corr(0(, £)i0(n.p) = P = (3.59)
Tn.f) T(n.f) T(n.f) T(n.f)

ou

- U"f est ’écart type associé & la mesure de section efficace de fission afn Y (1=1;2);

corf(a(ln’ 3 J(Qm f)) est la corrélation d’erreurs entre les deux mesures a(lm n et a%n’ i

- cov(a(ln f);a(Qn f)) est la covariance entre les deux mesures de section efficace;

~ 04, /0, est écart type du flux de neutrons normalisé (¢ /).

La derniére colonne du tableau (tab.3.15) présente les corrélations d’erreurs entre les mesures
de chaque cible en fonction de ’énergie des neutrons. Lorsqu’il existe deux mesures, on observe
que celles-ci sont corrélées a hauteur de ~ 30%. L’erreur sur le flux de neutrons n’est donc pas
négligeable. Il est donc nécessaire de prendre en compte ces corrélations dans les calculs des

variances-covariances.

Dés lors, la valeur moyenne de la section efficace de fission < o, ) > est déduite des

relations suivantes :

< F/Q >

< a(”vf) > = (Zl)n;Qn (360)
m m

cpos - S B L (3.61)

— (o) " = (omsa))?

aén f) S 1
o % _ 3.62
(n.f) lzl (o(m/00)? / = (o) 2

avec ("gz/g;))? _ (%)2 n (OQ_Qlf (3.63)

ou

— la quantité < F'/Q > est la moyenne des taux de fission normalisés (F;/€;)
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— o, est 'écart type associé a Fy;

— og, est I'écart type associé a () ;

L’écart type de la section efficace de fission moyenne s’obtient en différentiant I’équation (eq.3.60).
Dans le cas général ot les erreurs des angles solides sont corrélées et pour des erreurs équivalentes
sur les taux de fission normalisés (Var(F;/€;)), on montre que I’erreur associée a la section efficace

moyenne s’écrit (cf. Annexe §.5.2.1, eq.5.22) :

si, YU € [1;m)],
E/Ql ~ -Fl’/Ql’ et V(M‘(E/Ql) ~ V(ZT(F‘[//Q[/)

O<omp> \2 Var(< o5 >)
alors << O(n,f) >) N < O(n,§) >2
_ Var(< F/Q>)  Var(¢n) N Var(Qy)
T < F/Q>2 o2 02
2 & Cov(Q; )
- > a0 (3.64)

1=l

Dans Dexpression (eq.3.64), on remarque que l'erreur sur la section efficace moyenne est la
somme des variances des différents termes de la section efficace moyenne (eq.3.60) a laquelle
s’ajoute la moyenne des covariances des angles solides sous-tendus par les cibles d’américium
(Qi=1.m) et le polypropyléne (Q,). Le tableau (tab.3.16) présente le bilan de cette analyse
obtenu a partir de la moyenne des sections efficaces de fission mesurées (cibles Am-1 et Am-2).
La derniére colonne de ce tableau donne l'erreur relative maximale associée & cette valeur

moyenne (pas de corrélations d’erreurs sur les angles solides).
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a(<a(n,5)>)
E, OE, < O(n,f) > (#)mam
(MeV) | (MeV) (b) (%)
Série n°1 1,841 | 0,100 1,506 3,35
2,361 | 0,090 1,583 3,37
Geel 2,876 | 0,085 1,602 3,30
T(p,n)*He | 2,876 | 0,085 1,617 3,31
3,387 | 0,076 1,551 3,32
Série n°2 5,122 | 0,074 1,498 2,89
5,721 | 0,059 1,554 2,89
Geel 6,824 | 0,045 2,192 3,74
D(d,n)>*He | 7,350 | 0,042 2,289 2,92
Série n°3 5,997 | 0,050 1,636 4,36
6,213 | 0,042 1,823 4,36
AIFIRA 4,768 | 0,074 1,537 4,19
D(d,n)*He | 4,070 | 0,117 1,600 4,45
3,592 | 0,198 1,585 4,58

TAB. 3.16 — Mesures réalisées de la section efficace de la réaction ***Am(n, f) en fonction de
lénergie des neutrons. Ces résultats sont présentés par séries (sites de mesures et méthodes de
production des neutrons).

s T
= 30— ® CENBG (**Am/'H(n,p))
E [ H.H. Knitter et al.
N O A.Loptev et al.
.§ 251 — ENDF-BWVI ¢¢¢¢¢¢¢¢¢¢¢
€ ¢ 4
<= L oL PRTIG
30 W
3 2 6o/
S o
S S9OSR 0000 00 Oy ¢¢¢¢¢év”
N o o /4
'.% \ ’ | + ‘ .4
S sl o @ehilaet T gk
o
-8
9
0.5 - §
04,5 ! ! ! ! ! ! Ll

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
En (MeV)

FiG. 3.17 — Section efficace de fission de 1?*3Am : nos mesures sont comparées o celles de
H.H.Knitteret al., A.Laptev et al. et I’évaluation de la bibliothéque ENDF.
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Les résultats de ’analyse sont en bon accord avec les évaluations existantes et les données
de Knitter et al. (fig.3.17). Au final, quatorze points en énergie décrivent le plateau de premiére
chance de fission et la montée de la deuxiéme chance. Par ailleurs notre objectif sur la précision des
mesures est atteint puisque 'erreur totale, statistique et systématique, est de l'ordre de 3% pour
les mesures effectuées a Geel (grande statistique accumulée sur deux échantillons d’américium).
Les points obtenus & AIFIRA sont entachés d’une erreur statistique plus grande en raison de
I’analyse possible d’une seule cible et d’une fluence en neutrons dix fois plus faible. Les données
de A.Laptev et al. présentent un écart systématique avec les évaluations existantes et nos mesures
(fig.3.17). Ces données ont été normalisées a nos résultats en utilisant la méthode des moindres
carrés : on obtient un écart systématique de 12,8% (x? = 0.98). La figure (fig.3.18) présente les
données de A.Laptev et al. renormalisées en comparaison avec celles de H.H.Knitter, les notres
et les évaluations des bibliothéques ENDF et JENDL. On remarque alors un bon accord général
entre les mesures sur la gamme d’énergie de neutrons comprise entre 0,1 et 10 MeV. De plus,
entre 3 et 5 MeV, nos mesures prévoient un plateau de premiére chance constant, comme semblent
Iindiquer les données de A.Laptev renormalisées, contrairement aux mesures de H.-H Knitter et

al..

~
S L
E i ® CENBG (**Am)
E : A.Laoptev et al. normalise
<: 251 vV H.H. Knitter et al.
S} r — ENDF-BVI |
2 L 5
& L JENDL 3.3
..% L
N 2+
Q
3 L
Gi L
S i
§ |-
= 1.5
S
N L
“ |-
17
0.5 —
o LB L
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

En (MeV)

FiG. 3.18 — La figure compare les données renormalisées de A.Laptev et al. 4 nos mesures : [’écart
systématique déterminé par la méthode des moindres carrées est de 12,8% (x> = 0.98).
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3.5.2 Covariances des mesures de section efficace de fission

Dans le paragraphe précédent, nous avons montré que les mesures de section efficace
de fission de chacune des cibles ne sont pas indépendantes. Il est donc nécessaire de prendre
en compte les corrélations des mesures, liées au flux de neutrons et aux corrélations des angles
solides, afin d’évaluer la matrice des variances-covariances de nos mesures. On démontre alors
que la corrélation de deux mesures moyennes (moyenne des mesures 1—1 ;m ) de la section efficace

de fission est donnée par les relations suivantes (Annexe §.5.3) :

si Vi € [Lin],
Vi, e [1;m],
(Fl /Ql)i ~ (Fl /Ql/)i et (Var(Fl /Ql))i ~ (Var(Fl/ /Qy))i (3.65)

alors, pour deuz mesures d’une méme série (Annexe §.5.3, eq.5.50) :

Cov(<o>;<a>;)  Var(Qy) Var(¢)syst n <Va7‘(< F/Q >)non,cmqr>
<o>p . <0>j - (Qn)2 o; . ¢j < F/Q >2 syst

i Cov(Qy; Ql)
— Q..

+ 2. fc(COU(Ql; Ql’); Vi# U e [1,m])

ou

— n est le nombre de mesures de section efficace de fission mesurée aux énergies E;—1 ,
et m le nombre de mesures du taux de fission Fj—; ,, & une énergie donnée;
— lindicatif "syst" signifie que seules les variances des paramétres communs (donc sys-

tématiques) aux deux mesures sont prises en compte ;

[ Var(<F/Q>)non—corr
<F/Q>2

moyen lorsque les parameétres sont indépendants ;

) est la variance systématique du taux de fission normalisé
syst

— f. est la fonction de corrélations des angles solides des cibles d’?43 Am tenant compte

des termes covariances de ces angles solides (cf. Annexe §.5.2.1).
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* mesures avec une seule cible :

Cov(<o>;<a>;)  Var(Q) Var(g)syst N (Var(< F/Q >)n(m,cow)
syst

<o>i . <o>; ()2 bi - D] < F/Q>2?
CO’U(Qn; Ql)

* mesures avec deux cibles :

Cov(<o>;<0>;)  Var(Qy) Var(e)syst n (Var(< F/Q >)non_cow)
<o> . <a> (2?2 bi - < F/Q>2 syst
_ Cov(Q2y; ) Cov(Qy; Q2)

Q.. N N Q, . O + 2. fc(COU(Ql; QQXB.GS)

Pour deux mesures appartenant a deux séries différentes, la covariance de deux mesures est la
somme des variances systématiques du flux de neutrons et du taux de fission. Dans ce cas-ci, on
ne prend pas en compte les termes liés aux angles solides qui difféerent d’une mesure & 'autre.
On montre alors que la covariance de deux mesures moyennes est donnée par la relation suivante
(cf Annexe §.5.3, eq.5.53)

Cov(<o>p;<o>;)  Var(¢)syst n Var(< F >)syst
<o>p . <0>j d),qb] < F >2

(3.69)

Les équations précédentes indiquent que les termes de covariances des paramétres interviennent
dans la covariance de deux mesures d’'une méme série. Ces termes font varier la variance et
la covariance des mesures. Nous allons étudier deux cas limites correspondant d’abord & des
corrélations de paramétres nulles puis maximales :

— Nous avons vu que les covariances des angles solides diminuent les erreurs de la
section efficace moyenne (eq.3.64). Dans un premier temps nous allons nous placer
dans le cas ot les corrélations des parameétres sont nulles correspondant & des erreurs
maximales de la section efficace de fission. La matrice de corrélation (fig.3.19) indique
un lien systématique fort (~ 70 — 99 %) au sein d’une méme série de données et une
corrélation inférieure a 50% entre deux séries : ceci s’explique par I'indépendance des
erreurs sur les sources de neutrons entre deux séries. De plus ; on observe que ’erreur
intrinséque de la méthode (n,p) ne dépasse pas 1,5%. Ainsi, cette mesure confirme

I'évaluation existante avec trois groupes de résultats semi-indépendants (fig.3.17).
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corrélations
d'erreurs

D(d,n)°He (AIFIRA)
En (MeV) Bl  T(.n)’He (IRMM)

[ D n)He (IRMM)

?:4;5'; 184|235‘288‘288‘33‘3|359‘ 4D?|4??‘512‘5T2‘EDD‘521 ‘582|?35
1,64 1 D85 083 059 0% 039 040 042 047 047 041 041 042 047
2,36 1 098 087 057 038 040 042 047 047 040 040 041 046
268 1 089 029 033 033 042 048 048 040 040 041 047
268 1 0 040 041 043 048 048 041 042 043 047
3,39 1 039 040 043 046 047 041 041 042 047
3,59 1 079 084 045 045 0581 08 043 044
407 1 056 046 D046 083 053 044 045
477 1 049 049 083 088 047 048
512 | ‘ Serie n™1 - geel T(pn) -1 (0 1 100 047 047 082 0499
572 1 047 047 081 059
6,00 | ‘ Série n"2 - geel D(d,n - 1 {np) 1 085 043 046
5,21 1 045 046
652 | ‘ Serie n"3 - AIFIRA Did,n) - i {n,m 1 0,89
735 1

F1G. 3.19 — Matrice de corrélations d’erreurs de la mesure de section efficace de fission de 1?*> Am
en référence a la diffusion (n,p) pour des corrélations nulles des angles solides, correspondant
auxr mazima des écarts types de la section efficace de fission.
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— Dans un second temps, il est possible de faire varier la corrélation des paramétres
afin d’évaluer I'importance de ces termes sur les barres d’erreurs finales et 1’évolution
de la matrice de covariance. En se rappelant que la matrice de corrélation est bornée
entre -1 et 1, on constate alors qu’il existe des valeurs limites de corrélations des
parametres (angles solides) : au-dela de ces valeurs, les éléments de la matrice de
variances-covariances n’ont plus de sens physique. Ainsi on définit les coefficients de

corrélation maximum de la fagon suivante :

— Pour les mesures d'une méme série de la section efficace de fission moyenne (deux
cibles), il existe un coefficient < corr >, défini par la relation :

COU(< o> <o >]’) - VCZT(Qn) Var(d))syst

~ 3.70
<o>p . <0 >j (Qn)? bi - Oj ( )
<Var(< F/Q >)mm_com~>
< F/Q >2 syst
Cov(Qy; Q) Cov(Qy; Q2)
- — 2. fe(Cov(Qy; Q
+ < Corr >max [ Q. 0.0 + fe(Cov(Qq; Q9))
tel qu’il existe deux énergies (E;; Ej) pour lesquelles :
‘ Corr(< o >i;< 0 >j) ) = (<0 >i< 0 >;) =1 (3.71)
O<o>; - O<o>;

— Pour les mesures d’une méme série de la section efficace de fission de la cible
n"2, correspondant a l’ensemble des mesures réalisées a Geel (IRMM-VAG) et a
Bordeaux (CENBG-AIFIRA), il existe un coefficient Corr(Q,; Q2)ma,r défini par

la relation :

Cov(oy;05) _ Var(Q,) N Var(o)syst N <Var(F2/Qg)>
gi . 0j Am—2 (Qn)Z (bz . qu (FQ/QQ)2 syst
oQ, - O
— 2. Corr(; Q) maz - % (3.72)
tel qu’il existe deux énergies (E;; E;) pour lesquelles :
Corr(oy;05) P 1 (3.73)
On obtient < Corr >pee = 0,61 et Corr(Qy;Q2)mer = 1.0. La matrice de

corrélation est présentée ci-dessous pour ces valeurs maximales de corrélations des

angles solides.
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corrélations
d'erreurs

D(d,n)*He (AIFIRA)

En (MeV) T(p.n)*He (IRMM)

D(d,n)*He (IRMM)

1.8

?:4;5'; 184|235‘288‘288‘33‘3|359‘ 4D?|4??‘512‘5T2‘EDD‘521 ‘582|?35
1,64 1 09 0F2 0OF2 0OfF 0OF  0OF4 070 087 097 0OFE OGS 042 095
2,36 1 02 0F1 0B 052 055 0F0 035 085 057 057 041 093
268 1 0f4 0F3 052 055 0F0 100 100 056 05 041 0598
268 1 03 05 057 062 100 100 059 0539 043 093
3,39 1 054 056 062 039 099 058 058 042 0487
3,59 1 0f8 075 089 058 070 070 043 O0FBS
407 1 078 072 071 073 074 044 0FES
477 1 oFs 078 08 08 047 075
512 | ‘ Serie n™1 - geel T(pn) -1 (0 1 083 o074 074 082 082
572 1 073 074 081 082
6,00 | ‘ Série n"2 - geel D(d,n - 1 {np) 1 076 043 0,71
5,21 1 045 0,71
652 | ‘ Serie n"3 - AIFIRA Did,n) - i {n,m 1 0,89
735 1

F1G. 3.20 — Matrice de corrélations d’erreurs de la mesure de section efficace de fission de 1?*> Am
en référence a la diffusion (n,p) pour des corrélations mazimales des angles solides, correspondant
aux minima des écarts types de la section efficace de fission.
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Les deux cas limites présentés ci-dessus aboutissent & la conclusion suivante : I’ensemble des
corrélations d’erreurs des 14 mesures fixe la limite des corrélations des paramétres pour le jeu
des variances choisies. En d’autres termes, les bornes de la matrice de corrélations des mesures
de section efficace de fission fixent en partie la corrélation maximale des angles solides (pour

I'ensemble des paramétres {(ay, Var(ag)}).

1l est alors intéressant de déterminer le nombre de valeurs indépendantes réalisées dans
ces trois séries de mesures. Cette information est donnée en diagonalisant la matrice de corré-
lations des erreurs. Dans notre cas, les deux matrices ont des déterminants nuls (det(Corr) ~
10~'2). La méthode adoptée pour déterminer le nombre de degrés de liberté du systéme passe par

une décomposition en valeurs singuliéres des matrices de corrélations suivant la transformation :

Corr = U DgV* (3.74)

— Ds est la matrice diagonale associée a Corr dont les éléménts diagonaux sont les
valeurs singuliéres s;—1.,, avec n le nombre de mesures ;

— U est la matrice des vecteurs singuliers & gauche wu; associés aux valeurs singuliéres
Si 3

— V est la matrice des vecteurs singuliers a droite v; associés aux valeurs singuliéres s;
(V* est la matrice adjointe de V).

12

S; L
10~ O A Valeurs singulieres
r (<Corr>, Carr(9,, Q,) = (0.00, 0.00)
r A O Valeurs singulieres
8 (<Corr>, Corr(,, Q,) = (0.61, 1.0)
6
4+
L A
2r A
[ o
L 1) Q
= 222229229 ¢9¢
T S T T S ST T N ) B
0 2 4 6 8 10 12 14

F1aG. 3.21 — Valeurs singuliéres des deur matrices de corrélations d’erreurs des mesures de sections
efficaces de fission de 1?43 Am.
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Les valeurs singuliéres des deux matrices limites sont présentées figure (fig.3.21) (calcul avec le
logiciel Matlab). Ces valeurs définissent les axes majeurs de la matrice de corrélations d’erreurs
dans le sous-espace propre a ces mesures. On remarque que les spectres des valeurs singuliéres
des deux matrices sont similaires ; cela se traduit par le fait que les informations contenues par les

deux matrices sont les mémes. Le tableau (tab.3.17) présente les valeurs singuliéres des matrices

(< corr >;corr(Qy; D))
(0,005 0,00) (0,61 1,0)
i S; Poids Stat. | Poids cumulé S; Poids Stat. | Poids cumulé
sans unité % % sans unité % %
1 8.46 59.0 59.0 10,07 63.3 63,3
2 2.65 185 7.5 1,24 7.8 71,2
3 1.79 12,5 90,0 0,93 5,9 771
4 0.61 43 94,3 0,73 46 81,7
5 0.21 15 958 0,40 2.6 84,3
6 0.15 1,0 96,8 0,37 2.4 86,7
7 0.15 1,0 97.9 0,36 2.3 89,0
8 0.13 0,9 98,8 0,35 2,2 91,2
9 0.09 0,6 99,4 0,33 2.1 93,3
10 0.04 0,3 99,7 0,28 1,8 95,1
11 0.02 0,2 99.8 0,24 15 96,6
12| 0.014 0,1 99,9 0,20 13 97.9
13 0.007 0,1 100,0 0,17 1.1 99,0
14 0.003 0,0 100,0 0,15 1,0 100,0

TAB. 3.17 — Valeurs singuliéres des deur matices de corrélations des erreurs pour les extréma des
covariances des angles solides ( (< corr >;corr(Qy;Q2)) = (0,00; 0,00) ou (0,61; 1,0)).

de corrélations. Dans les deux cas nous avons reporté l'importance de chaque valeur par rapport
a ’ensemble du spectre des valeurs singuliéres. Une derniére colonne indique le poids cumulé des
i premiéres mesures. De ce tableau, il ressort que la répartition de l'information est concentrée
sur les premiéres valeurs. Pour comprendre la signification de chaque valeur singuliére, il faut
s’'intéresser aux vecteurs singuliers associés & la décomposition de la matrice de corrélation. Les
vecteurs singuliers droits V; des deux matrices sont présentés dans le tableau (tab.3.18). Pour les
deux matrices ((< corr >;corr(,;Q2)=(0; 0) et (0,61; 1,0); cf.fig.3.19 & 3.20) il ressort que :
— la premiére valeur singuliére est associée a I’erreur moyenne de ’ensemble des mesures
(coefficient identique pour toutes les mesures). Ce nombre sans dimension représente
I'importance de ce vecteur singulier. Pour ces deux matrices, cet "état singulier"
représente entre 59% et 63% de I'information apportée ;

- la seconde valeur singuliére reflete la différence entre les erreurs des mesures utilisant
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la cible de tritium (T) et celles utilisant le deutérium (D) : le poids associé a cet état
est de 7 & 18 % suivant les cas;

— la troisiéme valeur singuliére refléte la différence entre les erreurs des mesures réalisées
a Geel utilisant la cible de deutérium et les autres mesures avec une valeur comprise
entre 0,9 et 1,8 représentant respectivement 5,9 et 12,5 % de I'information apportée;

— la quatriéme valeur singuliére indiquée, représentative des faibles valeurs singuliéres
fournies par le calcul, informe des corrélations entre les mesures indépendamment des
séries. L’importance de ces mesures décroit mais elles représentent entre 5 et 15% de

I'information apportée.

(< corr >;corr(Qn; Q) = (< corr >;corr(Qn; Qo)) =
(0,00; 0,00) (0,615 1,0)
valeurs singuliéres s; || 846 | 265 | 1.79 | 0.61 [ 947 | 259 [ 110 | 0.74
E, vecteurs singuliers droits vecteurs singuliers droits
(MeV) Vie1:4 Vie1:4
T-Geel 1,84 -0.281 | 0.329 | 0.100 | -0.003 || 0.270 | -0.037 | 0.272 | -0.002
T-Geel 2,36 -0.279 | 0.331 | 0.101 | 0.003 || 0.255 | 0.135 | 0.325 | 0.067
T-Geel 2,88 -0.282 | 0.338 | 0.097 | 0.016 || 0.262 | 0.185 | 0.378 | 0.087
T-Geel 2,88 -0.284 | 0.327 | 0.101 | 0.000 || 0.265 | 0.142 | 0.348 | 0.033
T-Geel 3,39 -0.283 | 0.331 | 0.103 | 0.008 || 0.262 | 0.140 | 0.348 | 0.044
D-AIFIRA 3,59 -0.248 | -0.277 | 0.223 | -0.294 || 0.236 | -0.363 | -0.100 | -0.067
D-AIFIRA 4,07 -0.253 | -0.277 | 0.225 | -0.283 || 0.245 | -0.358 | -0.091 | -0.033
D-AIFIRA 4,77 -0.266 | -0.283 | 0.223 | -0.261 || 0.265 | -0.349 | -0.070 | -0.018
D-Geel 5,12 -0.270 | -0.102 | -0.436 | 0.564 || 0.318 | 0.242 | -0.335 | 0.266
D-Geel 5,72 -0.255 | -0.077 | -0.416 | -0.213 || 0.315 | 0.273 | -0.390 | 0.124
D-AIFIRA 5.99 -0.270 | -0.303 | 0.210 | 0.394 || 0.255 | -0.353 | -0.026 | 0.000
D-AIFIRA 6,21 -0.270 | -0.302 | 0.211 | 0.393 || 0.255 | -0.356 | -0.028 | 0.000
D-Geel 6,82 -0.238 | -0.098 | -0.413 | -0.208 || 0.202 | 0.223 | -0.091 | -0.938
D-Geel 7,35 -0.251 | -0.074 | -0.418 | -0.215 || 0.308 | 0.293 | -0.367 | 0.111

TAB. 3.18 — Vecteurs singuliers des principales valeurs singuliéres pour les deur matrices de
corrélations des erreurs. La lettre T ou D indique que les mesures ont été réalisées avec une cible
de tritium ou de deutérium.

De cette analyse, nous pouvons en conclure que les deux cas limites de la matrice de
corrélations apportent la méme information. Ceci s’explique par le fait que la prise en compte
des termes de covariances des angles solides ne fait que redistribuer les erreurs systématiques au
sein de la matrice de corrélations des mesures. La définition des valeurs singuliéres associées a
leur état (singulier) informe de la distribution de I'information au sein de nos mesures : on peut
donc conclure & I'existence de trois séries de mesures indépendantes quelle que soit la répartition

des erreurs choisies (cf.fig.3.19 & 3.20). Nos mesures définissent en quatorze points la structure
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de la section efficace de fission de I'’**3 Am en référence a la diffussion élastique (n,p) dans une
gamme d’énergie (E,) comprise entre 1 et 8 MeV. Au sein d’une série de mesures, les fortes
corrélations contraignent 1’allure de la section efficace de fission de 1'*43Am ; entre deux séries,
des corrélations faibles fixent le poids statistique de nos mesures.

Cette étude nous permet de fixer les limites sur les erreurs des mesures de section efficace. Dans
notre cas, les termes de covariances ne font que diminuer les erreurs des mesures. Le tableau
(tab.3.19) présente la limite inférieure des erreurs de nos mesures ; la limite supérieure présentée

initialement (termes de covariances nuls) est ici confirmée.

ag(<o(p, £)> ag(<0o(p, £)>
(MeV) | (MeV) (b) (%) (%)

( < corr >;corr(Qy; Q) - - - (0,61 1,0) (0,00 0,00)
Séire n°1 1,841 | 0,100 1,506 2,21 3,35
2,361 | 0,090 1,583 2,25 3,37
Geel 2,876 | 0,085 1,602 2,14 3,30
T(p,n)*He 2,876 | 0,085 1,617 2,15 3,31
3,387 | 0,076 1,551 2,16 3,32
Séire n°2 5,122 | 0,074 1,498 2,12 2,89
5,721 | 0,059 1,554 2,12 2,89
Geel 6,824 | 0,045 2,192 2,96 3,74
D(d,n)*He 7.350 | 0,042 2,289 2,16 2,92
Séire n°3 5,997 | 0,050 1,636 3,47 4,36
6,213 | 0,042 1,823 3,46 4,36
AIFTIRA 4,768 | 0,074 1,537 3,25 4,19
D(d,n)*He 4,070 | 0,117 1,600 3,58 4,45
3,592 | 0,198 1,585 3,74 4,58

TAB. 3.19 — Mesures, en fonction de l’énergie des neutrons, de la section efficace de fission
moyenne. Les résultats sont présentés par séries de mesures ; les erreurs sont indiquées pour les
deux valeurs limites des corrélations des angles solides.
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3.5.3 Mesures en référence aux sections efficaces de fission des %2380

Les résultats sont répertoriés dans les tableaux suivants (tab.3.20 & 3.21). Les mesures
ont été réalisées au niveau du plateau de premiére chance fission et au seuil de la seconde chance.
Les mesures obtenues par des méthodes différentes aux mémes énergies de neutrons sont en trés
bon accord (fig.3.22). On peut donc penser que les facteurs systématiques différents pour chacune

des méthodes ont été correctement pris en compte dans I’analyse des données.

3
i ® CENBG (*Am/(n.p) )
L B CENBG — cible Am—2 (ZAJAm/ZBBU )
25 CENBG — DEA  (*Am/™U )

r — ENDF-BWVI

— JENDL 3.3

1.5

section efficace de fission 243Am (b)

0.5

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
En (MeV)

FIG. 3.22 — Résultats sur la section efficace de fission de 1?43 Am en comparaison auz évaluations
des bibliothéques ENDF et JENDL.

116



Mesure de la section efficace de fission de 12*3 Am.

Présentation des résultats

243 that 243 Am o(o 243 Am
E, OE, U(m?)m U(ZL}J;)((QABAM)) Ef(:jf))((?“Am)))
(MeV) | (MeV) | (b) (%) (%)

Série n"4
ATFIRA 4,7 0,05 1,541 2,24 [4,18 ; 4,63]
TiD(d,n)*He
Serie 15 439 | 0,05 | 1,534 2.57 [4,36 ; 4,80]
ATFIRA 550 | 0,05 | 1,399 1,40 3,80 ; 4,29]
D(d,n)*He 6,00 0,05 1,715 1,73 [3,93; 4,41]

TAB. 3.20 — Mesures en fonction de l’énergie des neutrons de la section efficace de fission
de 1?3 Am en référence o la section efficace de fission de 1?38U. Les erreurs statistiques

(a(a?f?)m)smt) et les erreurs totales a(a?isﬁm)) sont indiquées pour chaque mesure. L’erreur

243 . . . . .
O'(O'(n J’Q‘)m), donnée sous forme d’intervalle, informe sur 'importance du terme de covariance des
K

angles solides

243 " Zam) | olor, A
E, ORE, O'(n,f)( Am) 0(n7})(243Am) U?ss'ff)m
(MeV) | (MeV) (b) (%) (%)
Série n°6 4,00 0,05 1.476 2,28 6,20
ATFIRA 4,59 0,05 1.552 2,51 6,29
TiD(d,n)*He 5,31 0,05 1,384 1,67 6,01

TAB. 3.21 — Mesures en fonction de ’énergie des neutrons de la section efficace de fission de
1243 Am en référence a la section efficace de fission de 123U (ENDF/BVIIL.0) réalisées sur le
Van de Graaf du CENBG [Ke05].

La matrice de corrélation (fig.3.23 & fig.3.24) de ’ensemble des mesures a été détermi-
née. Les mesures réalisées en référence a la section efficace de fission de 1'’>38U sont faiblement
corrélées aux autres mesures puisque seules les erreurs sur la quantité d’?3Am et la géométrie
du détecteur de fragments de fission entrent dans le terme de corrélation. En revanche, au sein
de cette série, les mesures sont trés fortement corrélées en raison de la minimisation des erreurs
statistiques sur les taux de fission. De méme, les mesures en référence a 1'2%°U sont fortement
corrélées entre elles, pour les mémes raisons que précédemment. Elles sont par contre totalement
indépendantes des mesures en référence aux autres standards puisque les cibles, les installations
produisant les neutrons et les dispositifs sont différents.

Nous avons donc réalisé vingt mesures en référence a trois réactions standards bien
connues dans le domaine des neutrons rapides qui tendent a confirmer les évaluations existantes.
De plus, la cohérence de nos mesures indique que les erreurs systématiques semblent avoir été

correctement évaluées.
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corrélations
d'erreurs

62" I Série 1-T(p,n)*He (IRMM) / H(n,p)

[ Série 2 - D(d,n)*He (IRMM) / "H(n,p)
[_]Série 3 - D(d,n)*He (AIFIRA) / "H(n,p)
I Série 4 - D(d,n)*He (AIFIRA) / 22U (n,f)
[0 Série 5 - D(d,n)2He (AIFIRA) / 22U (n,f)
1.8 I Série 6 - D(d,n)*He (AIFIRA) / 25U (n,f)

F1G. 3.23 — Matrice de corrélations d’erreurs de l’ensemble des mesures de la section efficace de
fission de 1% Am réalisées en référence a la diffusion élastique (n,p) et auz sections efficaces de
fission de 1?38U et de 1?3°U.
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3.6 Evaluation de I'*Am

Le groupe ACEN du CENBG a développé un programme d’évaluation de section efficace
[Pe04] [Gr05]. Dans le domaine des neutrons rapides [0,1;10] MeV, la capture d’un neutron par le
noyau de la cible conduit & la formation d’un noyau composé. Dans cette hypothése, la formation
du noyau composé est découplée de sa désexcitation. On peut alors écrire la section efficace dans

la voie i (anﬁ)) suivant la relation :

o (Bn) = 0 N(Bn) . P (Ey) (3.75)
ol J:J X (E™*) est la section efficace de formation du noyau composé A+1 et PZ-AHX la probabi-
lité de désexcitation de ce noyau dans la voie i. Pour des neutrons de cette gamme d’énergie, les
différentes voies de désexcitation sont I’émission 7 (capture (n,~)), 'émission d’un neutron (dif-
fusion inélastique (n,n’) et la réaction (n,2n)) ou la fission (n, f). Dans ce programme, le calcul
des différentes voies de désexcitation de ce noyau composé est effectué a partir du formalisme de
Hausser-Feshbach [Ha52].

3.6.1 Section efficace de formation du noyau composé

La section efficace de formation du noyau composé A-+1 est calculée a partir d'un
modéle optique semimicroscopique développé au CEA/DAM de Bruyéres-le-Chéatel [Be(1]. Il

décrit I'interaction d’un neutron avec le noyau cible dans son sous-ensemble & partir du potentiel :
V. = U+ iW (3.76)

ou la partie imaginaire du potentiel rend compte de I’absorption du neutron par le noyau cible.
Le potentiel repose sur une approche microscopique de la collision du neutron avec les nucléons
du noyau cible en tenant compte des effets du milieu. Pour les noyaux lourds déformés considérés
dans ce travail, la diffusion (élastique) sur I’état fondamental est fortement couplée aux états
collectifs de basse énergie de la cible (diffusion inélastique directe). Formellement, cela donne
lieu & un systéme d’équations de Schrodinger couplées dont la résolution est traitée a partir du
programme ECIS. Dans notre cas, les états collectifs que nous avons utilisés correspondent a la
bande de rotation construite sur le fondamental du noyau cible 243 Am. Ce traitement fournit
la section efficace totale (o), ¢lastique (o), indlastique directe (o2, ,) et la section efficace de
réaction (og). Pour des énergies de neutrons inférieures & 10 MeV, nous négligerons les réactions

de prééquilibre. La section efficace totale de formation du noyau composé (o) va s’écrire :

onc(En) = or — sznel (3.77)

j=1+1/2

Le calcul fournit également les coefficients de transmission Tg ou ¢ représente le moment

angulaire orbital du neutron incident. Ces coefficients vont nous permettre de calculer pour une
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) S . A+l
énergie incidente FE,, la section efficace o, ~

(E*, J, ) de formation d'un noyau composé de spin
et parité J, . Nous avons repris le formalisme et les expressions de la theése de M.Petit [Pe(2].
On considére un noyau cible de spin et parité (5., 7.), un neutron de spin et parité (s,,7,) de
moment orbital 7 normal & ’axe du faisceau pris comme axe de quantification (M, = 0). Pour

un noyau composé de spin et parité (J, 7), de projection M sur I’axe du faisceau, on peut écrire :

Atiy S L Sl 1
Onc (En)*]a M) 77) - 2(250 + 1) <To (Eln‘)'(s(ﬂ-mﬂ.)‘(sosc 2| — J — |SC + 2|)
¢ (+1 1 2
n ;—%5(%,(—1) ,7r).<(£+1).Te 2(En).m§% < (4 FImuscmel IM >
LT ER). S < (€= Dymusamo| IM 52 (3.78)
mnm, 2

ou

— les symboles de Kronecker § assurent la conservation du spin et de la parité;

— A est la longueur d’onde réduite ;

< (€4 3)mpseme|JM > est le coefficient de Clebsch-Gordan qui définit le couplage

des moments angulaires £ + 1/2 et s. pour former le moment J.

Il vient en sommant sur -J < M < J:

+J
A+1 A+1
Ope N(Eny Jim) = Y ope (En,J, M, m) (3.79)
M=—J

3.6.2 Probabilité de désexcitation

Dans la gamme d’énergie des neutrons considérée dans ce travail, le noyau composé ini-
tial est 1’244 Am dont les voies de désexcitation ouvertes sont la fission, I’émission 7 et 1’émission
d'un neutron. Cette derniére émission conduit au noyau résiduel 24> Am. Selon son énergie d’ex-
citation, celui-ci peut fissionner, émettre un v ou émettre un neutron pour former le noyau final
242 Am de la chaine d’évaporation de neutrons. Celle-ci est arrétée avant l'ouverture des voies
(n,3n) et (n,2nf). La figure (fig.3.25) présente un schéma des différentes voies de désexcitation
considérées. On remarquera que la fission des noyaux 24324 Am est traitée dans le cadre d’une

double barriére de fission.
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F'y (E*,J,TC)A+1

E*

F1G. 3.25 — Schéma des voies de désexcitation traitées par le programme d’évaluation.

Pour un noyau de la chaine, sa désexcitation s’exprime a partir des largeurs partielles I'y, I';, et
I't. Le calcul de ces largeurs partielles est exposé dans la thése de M.Petit et C.Grosjean. Nous
en rappellerons ici le principe du calcul.
— Largeur partielle d’émission d’un neutron : T’y
On supose que le neutron est émis depuis le premier puits du noyau A+1 (ou A, A-1
...) et qu’il ne modifie pas I’état de déformation du noyau. La largeur d’émission d'un
neutron est obtenue en sommant la contribution des états (continus et discrets) du
noyau résiduel quand ils répondent aux régles de conservation du spin et de la parité

mises en jeu dans le processus.

— Largeur partielle d’émission «y : T,
De méme que pour I’émission neutron, nous supposerons que 1’émission d’un rayon-
nement 7y ne modifie pas la déformation du noyau composé et que les transitions
s’effectuent entre deux états du premier puits du noyau composé (A+1, A ou A-1).
Dans notre analyse, seules les transitions dipolaires électriques du type FEj sont
prises en compte. La largeur d’émission I'y est la somme des largeurs correspondant

aux différents états finaux (continus et discrets).
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— Largeur partielle de fission : I'y
La fission est traitée dans le cas de la traversée d’'une double barriére de fission (A
et B). Chaque barriére est modélisée par une parabole décrite par sa hauteur F4 g
et sa largeur fiwy p. Dans ce travail (En € [0,1; 10]MeV), nous négligerons tout
effet de résonance associée a la pénétrabilité de la double barriére de fission ainsi
que I’émission v et neutron dans le second puits. Les deux barriéres sont considérées

comme indépendantes. Dans ces hypothéses, la largeur de fission va s’écrire :

Ty.T
it = [ A2 (3.80)
I'an + I'p At

o I'y (ou I'p) représente la largeur partielle de fission associée a la traversée de la
barriére A (ou B)

Pour des neutrons d’énergie inférieure & 10 MeV, la probabilité de désexcitation du noyau A+1

dans la voie fission Pf“ (cf.eq.3.75) s’écrit :

r T I;
P XE) = (L + (= i (3.81)
FT A+1 FT A+1 FT A

avec 'y =T, + Ty + T, (3.82)

Le premier terme décrit la fission de premiére chance de la réaction 24314771(71, f), le second terme

correspond 4 la fission de seconde chance 243 Am(n, nf).

3.6.3 Densité de niveaux

La description du noyau composé fait intervenir les densités de niveaux de trois noyaux
(244’243’242 Am). Pour les deux premiers, ces densités de niveaux doivent étre calculées a différents
états de déformation associés & leur état fondamental et aux déformations correspondant aux

sommets de leurs barriéres de fission. Notre calcul repose sur I’expression générale suivante :
* 1 * *
p(E*, J,m) = 5 R(E*, J, ) pint(E™) (3.83)

Le facteur 1/2 rend compte de I’équipartition des niveaux de moment angulaire J en fonction de
leur parité (m = +/—); pint(E*) est la densité de niveaux intrinseque a I'énergie d’excitation E* ;
R(E*, J,m) fait intervenir le moment angulaire J et les effets associés aux symétries du noyau
dans le processus de fission.

Dans notre calcul, ’état fondamental est supposé a symétrie axiale. Celui-ci est caractérisé par
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son moment angulaire J et sa projection K sur I’axe de symétrie. La densité de niveaux p(E*, J, )

peut alors s’écrire sous la forme proposée par S.Bjornholm, A.Bohr et B.R.Mottelson [Bo98] :

1 2J+1
2" VEr ol (B — Er(J))

ou Er(J,K) est I’énergie de rotation associée au niveau J et oll est le paramétre de spin-cutoff

paw (E*, J,m) Pt (B* — Er(J,K)) (3.84)

pour la distribution des projections du moment angulaire sur I’axe de symétrie du noyau. Pour
des énergies d’excitation voisines de 6 MeV, ce paramétre de spin-cutoff est proche de 5 & 6 A.

Le facteur d’accroissement de la densité de niveaux intrinséque est d’environ 30 [Pe02].

* Passage de la premiére barriére de fission (E4) :

Depuis une quarantaine d’années, on sait que le noyau présente une forme triaxiale au
passage de la premiére barriére de fission. La projection K du moment angulaire J n’est plus
une constante du mouvement total. Les rotations collectives ne se limitent plus aux rotations
autour d'un axe perpendiculaire a I'axe de symétrie ; la densité de niveaux p(E*, J) peut s’écrire

sous la forme :
* 1 *
praa(E", Jm) = 5 (27 + 1) P (E* — Egr(J)) (3.85)

Cette rupture de symétrie axiale se traduit par une augmentation des densités de niveaux (par
rapport a la symétrie axiale) d’un facteur /87 oll(E*). A un MeéV au-dessus de la premiére

barriére, le facteur d’accroissement est voisin de quinze.

* Passage de la seconde barriére de fission (Ep) :

Le noyau retrouve sa symétrie axiale au passage de la seconde barriére. La symeétrie bri-
sée est ici la réflexion par rapport au plan perpendiculaire & ’axe de symétrie; elle rend
compte de l'instabilité de cette seconde barriére vis-a-vis de I’asymétrie de masse (déformation

octupolaire). La densité de niveaux s’écrit :
1 2J +1 5
2 Rrol(Er — Ep(7)) "™

ou le facteur 2 rend compte de la rupture de symétrie par réflexion.

p(E*, 1) = 2. (E* — Eg(J)) (3.86)
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* Calcul de la densité de niveauz intrinséque piy; :

Nous utiliserons 'approche phénoménologique d’A.V.Ignatyuk [Ig93]. Elle dérive du modele de
Fermi auquel plusieurs améliorations ont été apportées. Les plus importantes concernent :

— la prise en compte des effets de couche (effets microscopiques) sur le parameétre de

densité de niveaux a qui varie fortement au voisinage des couches magiques. Notre

calcul de ce paramétre est basé sur 'expression suivante :
a(N,Z,E*) = a(4).(1 + AS(N,Z) (1 — e ) (3.87)

ou a(A) est la valeur asymétrique & haute énergie du parametre a; AS(N, Z) est la
correction de couche dont I’amortissement avec I’énergie d’excitation U est gouvernée

par 'expression (1 — e~ 7Y).

— la prise en compte des effets d’appariement & partir d’une expression analytique cou-
plée a un ajustement sur les données expérimentales extraites (en particulier) des

mesures dans le domaine des neutrons de résonances.

L’approche d’A.V.Ignatyuk distingue deux régions d’énergie d’excitation selon que le noyau
puisse étre considéré comme un ensemble de fermions indépendants ou pas. Nous allons rap-
peler briévement les idées principales de cette approche. On définit une énergie d’excitation

effective :
U = U + x Ay (3.88)

ou Ay est le terme de correction de pairing (y= 0 (impair-impair) ; 1 (impair) ; 2 (pair-pair)).
C’est un terme ajustable ou fixé a partir de la relation empirique 12/\/2.

L’échelle de cette énergie d’excitation est renormalisée pour tenir compte des effets d’apparie-
ment. Cette renormalisation conduit & retrancher a ’énergie d’excitation une énergie de "conden-

sation" :
Eeona = 0,407 a. A2 (3.89)

La transition de phases entre les deux régimes est définie par une température critique . et une

énergie critique U, :

Us = act® + FEeong (3.90)
te = 0,567 Ag (3.91)

Dans les deux cas, la densité de niveaux intrinseque s’écrit :

pint(U") = (3.92)
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Les expressions de ’entropie S et de la quantité D dépendent de la région considérée :
~ Pour U’ < U, :
11 vient pour U’ = U,,

Se = 2act. (3.93)
e = % a1 (3.94)
& partir de ces relations, on tire :
S S, t—cc (1 — ¢ (3.95)
= De(1 = ¢°) (1 + ¢ (3.96)

ol ¢ est une variable intermédiaire définie par la relation implicite :
le
¢ = tanh(? ?) (3.97)

Le calcul du paramétre de densité de niveaux a. est plus délicat car il demande la

1—e 7 @ tg
672D (3.98)
ac t5
—Pour U > U, :

On retrouve les expressions thermodynamiques d’'un systéme de fermions indépen-

résolution de I’équation implicite :

Q. = &<1+AS

dants. L’entropie S, la température t et le paramétre D sont déduits de I’énergie

d’excitation effective.

U = at’ + Eeppg (3.99)

S = 2at = 2+va (U — Ena) (3.100)
144

= —adt (3.101)

Nous rappelons que le paramétre de densité de niveaux est donné par la relation :
a(N,Z,E*) = a(A).[1 + AS(N,Z) (1 — e V' = Benal)]  (3.102)

Pour le paramétre de densité de niveaux asymptotique et le facteur d’amortissement

v, nous avons utilisé les expressions préconisées par A.V.Ignatyuk.

a(A) = (0,073 A + 0,115 A2 MeV ! (3.103)
v o= 0,40 AY3Mev ! (3.104)
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3.6.4 Résultats

Le premier volet de ’analyse concerne l'interprétation de la section efficace de fission
expérimentale entre 0,1 MeV et 10 MeV ; c’est-a-dire la fission de premiére chance (n,f) et I'ou-
verture de la fission de deuxiéme chance de 1'>43 Am. Nos mesures (tab.3.19, 3.21 & 3.20) ont
été complétées par les mesures plus anciennes extraites de la base de données expérimentales
EXFOR. Un total de 715 points de mesures a été considéré.

La section efficace de fission est calculée & partir des relations (eq.3.75 & 3.81) présentées
ci-dessus. Comme nous venons de l'expliquer, plusieurs paramétres interviennent dans le calcul
des largeurs partielles et des densités de niveaux. La largeur d’émission ~ est normalisée a la
valeur mesurée dans le domaine des résonances < I', >= 45meV. Dans la voie de la diffusion
inélastique, les premiers niveaux clairement identifiés en spin et parité des 243 Am (40 niveaux)
et 24 Am (14 niveaux) ont été pris en compte. Dans la formulation des densités de niveaux, nous
avons conservé les valeurs préconisées par A.V.Ignatyuk en ce qui concerne la valeur asymptotique
a du parameétre de densité de niveaux et le paramétre v de ’amortissement des effets de couches

avec ’énergie d’excitation.

Pour les noyaux 242 Am, 243 Am et 244 Am, les effets de couches associés aux états fonda-
mentaux sont extraits de la table de masse de P.Mdaller et J.R.Nix [M095]. Les effets de couches
aux sommets des barriéres de fission sont extraites de la systématique établie par A.S.Iljinov [T1192].
Les paramétres de spin-cutoff ont été calculés & partir des moments d’inertie des noyaux dans
leurs états fondamentaux et aux sommets de leur barriére de fission. Pour ces trois noyaux, les
moments d’inertie sont calculés pour des déformations quadripolaires (o extraites des travaux
théoriques de W.M.Howard et P.Méller [Ho80]. Les parameétres libres sont les barriéres (hauteurs

et largeurs) des noyaux 243 Am et 24* Am. La section efficace calculée (afgl;)) est comparée aux

mesures de la section efficace de fission (afrfz})). Cette comparaison est réalisée en minimisant
K

Iexpression ci-dessous :

n=715 O.calc _ O.efp ) 2

g exp
i=1 T(n, )i

ol o eep  est 'erreur sur les mesures.

n,f),i

La minimisation de cette expression est recherchée en faisant varier les caractéristiques des bar-
rieres de fission des 243 Am et 244 Am. Pour reproduire les résultats expérimentaux, nous avons

di ajuster :

— le terme de correction de pairing Ag; la variation maximale ne dépasse pas 5% de la
valeur empirique 12/v/A;
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Correction de pairing Ay (MeV)
o 0,2 0,5 0,8
244 Am 12/vVA | 11,4/VA | 12,6/ A
3 Am 11,6/vA | 11,6/v/A | 11,6/VA

TAB. 3.22 — Correction de pairing en fonction de la déformation (B2) pour les noyauz d?*>Am
et 244 Am.

— le terme de correction de couches ASy /B au sommet des deuxiemes barrieres des

noyaux fissionnant 243 Am et 24 Am.

Correction de couches AS 4,5 (MeV)
B2 0,2 0,5 0,8
243,24 A - 125 0,0

TAB. 3.23 — Correction de couches AS,/p en fonction de la déformation (32) pour les noyaux
d?BAm et 24 Am.

Le meilleur accord avec les résultats expérimentaux est obtenu pour le jeu de paramétres présenté
dans le tableau ci-dessous (tab.3.24). Ces résultats sont comparés a la systématique établie
par S.Bjornholm et J.E.Lynn [Bj80] sur un grand nombre d’actinide. Les hauteurs de barriéres
obtenues dans ce travail sont en bon accord avec cette systématique. La largeur des barriéres
indiqués par S.Bjornholm sont les largeurs moyennes attendues dans cette région. Elles doivent
étre ajustées aux données pour chaque noyau; ceci explique I'écart entre nos résultats et cette

systématique.

nos résultats
Barriéres de fission A et B (MeV)

Ey Twa Ep hwp
2B Am 5,7 0,6 5,6 0,8
2 Am 6,2 0,4 5,7 0,6

S.Bjrnholm et J.E.Lynn
Barriéres de fission A et B (MeV)

E4 fiw 4 Ep hwp
23 Am 5,94+0,2]065 || 5,4+0,3 | 0,45
21 Am 6,3+0,21]065 1 54+0,3] 045

TAB. 3.24 — Barriéres de fission A et B obtenues par notre calcul pour les noyauz d?*>Am et
24 Am en comparaison a la systématique établie par S.Bjornholm et J.E.Lynn [Bj80)].

La figure (fig.3.26) présente la section efficace de fission calculée et sa comparaison aux

résultats expérimentaux.
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FIG. 3.26 — Section efficace de fission de 1?*3Am calculée en comparaison auz résultats expéri-
mentauz.

Cette analyse nous a également permis de déterminer les sections efficaces de capture radiative
23 Am(n,v) et de diffusion inélastique 243 Am(n,n’). La figure (fig.3.27) présente ces sections
efficaces. La section efficace de capture radiative est comparée aux mesures de K.Wisshak et
al. [Wi83] extraites de la base de données EXFOR. Ce sont les seules données expérimentales
disponibles dans la zone des neutrons rapides d’énergie supérieure a 30 keV. Au-dela de 220
keV, aucune mesure n’a encore été effectuée. On remarquera que notre calcul reproduit d’une
maniére satisfaisante ces mesures.

La section efficace totale de diffusion inélastique ainsi que les sections efficaces inélastiques
partielles pour quatre états résiduels de 1243 Am. La mesure de ces sections efficaces inélastiques
sont extrémement difficiles & réaliser. Notre approche permet donc ici de combler le manque de

données expérimentales.
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F1G. 3.27 — Ewvaluation des sections efficaces inélastique (en rouge) et de capture (en noir) de
1243 Am dans le domaine des neutrons rapides [0,01;10[MeV. Cette derniére section efficace est
comparée aux données expérimentales de K. Wisshak et al. [Wi83]. Les courbes en vert présentent
les sections efficaces inélastiques partielles pour quatre états résiduels de 12*3 Am.
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Conclusion

La section efficace de fission de 1'**> Am a été mesurée par rapport & la section efficace
de diffusion élastique de la réaction H(n,p). C’est la premiére fois que cette technique est mise
en ceuvre pour cette réaction puisque toutes les mesures accessibles ont été réalisées a partir de
la réaction 22°U(n, f). Nos résultats confirment I’ensemble des bases de données quune mesure
récente semblait remettre en cause. Les mesures ont été réalisées et parfois répétées sur des instal-
lations différentes. La bonne cohérence des séries de mesures suggére que les effets systématiques
ont bien été pris en compte. La définition des erreurs et leur propagation générent un lien entre les
différentes expériences réalisées, ces erreurs sont décrites par la matrice des variances-covariances
des mesures.

Un modele statistique de type Hausser-Feshbach a été utilisé pour décrire la section efficace
de fission de la réaction 243 Am(n, f). Ceci nous a permis de contraindre le modéle utilisé. Les
sections efficaces difficiles a mesurer telles que 2> Am(n,v) et 2> Am(n,n’) ont été deéduites de

cette analyse.
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Chapitre 4

Sections efficaces de fission des
242,243,

Dans le chapitre 2, nous avons discuté des méthodes de substitution existantes pour
mesurer des sections efficaces de fission. Pour atteindre des isotopes du curium & partir d’un
élément plus léger, le choix des mesures absolues des probabilités de fission est incontournable.
Le groupe ACEN a développé un dispositif permettant d’étudier par réactions de transfert la
fission d’éléments trés radioactifs tels que le 233 Pa(27;) [Pe02]. Dans ce chapitre, nous présen-
terons le dispositif expérimental utilisé pour mesurer les isotopes du curium 242Cm(162j) et

243Cm(29ans), puis I’analyse des données avant de discuter des résultats obtenus.

4.1 Dispositif expérimental
4.1.1 La cible *3Am

La cible est constituée d’un dépot d’ameéricium 2*3Am de 6 mm de diamétre sur un
film de carbone de 75ug/ecm?. La fabrication de cette cible a été faite en deux étapes. La pre-
miére concerne la fabrication par électrodéposition. Cette opération a été réalisée au Laboratoire
National d’Argonne [Gre04]. Deux dépots de 6 mm de diameétre ont été réalisés sur un film de
carbone (75ug/cm?) déposé sur une lame de verre. Ce type de conditionnement nous a permis de
transporter vers la France en toute sécurité les dépots actifs. Le montage définitif des cibles a été
réalisé a 'TPN Orsay. Apres chauffage (400°C pendant une heure), le film de carbone est détaché
du support dans un cristallisoir contenant de ’eau distillée puis placé sur un cadre d’aluminium
(20 x 20 x 0.5mm?). La cible est alors préte pour son irradiation. Une spectrométrie o a été

réalisée pour vérifier sa pureté isotopique en éléments lourds émetteurs a.
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F1G. 4.1 — Spectrométrie o de la cible d?*3Am : de gauche & droite, les particules o de 1?43 Am,
du 2 Am et du ***Cm.

La spectrométrie montre la présence de trois isotopes dans la cible : I'?43 Am majoritairement et
des traces de 241 Am et 2*C'm. La pureté en 243 Am est de 99,85% (£0,01 %) pour ~ 43 pg de

matiére.

?X‘?;?)u * Ap(AX) Nay mayx | incertitude | pureté en 243 Am
kBq | (atomes) | (ug) (%) (%)

243 Am 317,8 | 1,066.10'7 | 43,02 +0,23 99,85 (£0,01) %

241 Am 7,88 | 1,551.10" | 0,062 40,0012 -

24Cm 9,66 | 7,960.10'2 | 0,00323 | +0,00006 -

TAB. 4.1 — Caractéristiques de la cible d?*3 Am sur support mince de carbone (75ug/cm?).
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4.1.2 La chambre de réactions

4.1.2.a Le faisceau et la chambre

La chambre se présente comme un cylindre droit muni de deux sas (fig.4.2) : celui du bas
contient la cible active d’?*3 Am, le sas supérieur porte les échantillons nécessaires a la calibration
des détecteurs de particules légéres et a la mesure de bruit de fond. I’enceinte est placée sous vide
secondaire pour étre reliée a ’accélérateur. Une fois le vide réalisé, il est possible de positionner
les cibles, actives ou stables, sans perturber le dispositif. L’intensité du faisceau est de 50 nAe
pour limiter la diffusion élastique sur la cible et son support. Un troisiéme sas est utilisé en début
et fin d’expérience pour placer une source de californium 2°2C f dans le but de mesurer Iefficacité
de détection de fragments de fission. Aprés traversée de la chambre, le faisceau d’He est arrété

dans une cage de Faraday reliée a un intégrateur permettant de mesurer la charge déposée afin

de normaliser les différentes mesures.

Sas ~ Sas Cage de Faraday
Cibles Stables  Cibles actives (mesure de courant)
(208Pp & 12C)  (***Am ou 252Cf)

FiG. 4.2 — Dispositif expérimental : le faisceau d®He arrive par la gauche pour interagir avec
une cible (active ou inerte). En bout de ligne, une cage de faraday mesure la charge déposée afin
de normaliser les mesures de bruit de fond.
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4.1.2.b Détecteurs de particules légéres et des fragments de fission

Un dispositif mécanique a été réalisé pour I'utilisation sous faisceau d'une cible d’?43 Am.
L’esprit et le principe de la détection des particules et des fragments de fission restent ceux qui
ont été utilisés pour la détermination du protactinium 233 Pa. Les particules légéres sont toujours
détectées aux angles arriére 90° et 130°. Pour augmenter 'efficacité de détection, le nombre de
détecteurs est passé de 2 a 4. Deux groupes de détecteurs sont placés a 90° et 130° de part et
d’autre (£17°) du plan horizontal. Chaque détecteur est constitué d’'un montage télescope : une
premiére jonction silicium montée en transmission AFE (épaisseur 150 um) et les particules sont
arrétées par une jonction silicium-lithium E (épaisseur 5000 um). Chaque télescope est muni
d’un collimateur en tantale de 7 mm d’ouverture sur lequel est placé un écran d’aluminium de
29 wm afin de ne pas dégrader le télescope par les particules o de I'*43Am et les fragments de

fission.

F1G. 4.3 — Détecteurs de particules chargées (télescopes Si a gauche) et de fragments de fission
(cellules photovoltaiques placées sur un cylindre).

La détection des fragments de fission est réalisée a partir des mémes cellules photovol-
taiques utilisées dans ’expérience 243147’1”L(n, f), en raison de leur grande résistance aux particules
« émises par la cible, aux fragments de fission générés et au taux d’>He diffusé par les éléments
de la cible. Comme le montre la figure (fig.4.3), le détecteur fission est composé de cinq plans
de trois cellules placés sur un cylindre dont le rayon est de ~ 5 ecm. Deux plans de cellules sont
placés en coincidence de part et d’autre de la cible. Ainsi, I’angle solide couvert représente prés

de 27 sr. Les caractéristiques essentielles de 'expérience sont rappelées dans le tableau (tab. 4.2).
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Cibles

Cible 2134m 43,02 £0,01 pg - ~ 152ug/cm?
Cible 2% Pp ~ 200ug/cm?
Cible 2C 75ug/cm?

Détecteurs de fragments de fission
Barrette de cellules 1 2 3 4 )
angles médians des barrettes
de détection (°) 27 56 85 114 207
distance cible - barrette 51,16 | 50,82 | 50,57 | 50,33 50,58
de détection (mm) 40,05 | £0,05 | £0,05 | £0,05 | 40,05
ouverture angulaire d’une bar- 10.9

rette de détection (°)
cotes moyennes des cellules 20,8 (£0,1) x 40,22 (£0,1) mm?
Surface moyenne apparente 19,8 (£0,1) x 40,2 (40, 1) mm?
des cellules

efficacité intrinséque des cel-
lules

efficacité géométrique globale
du détecteur fission

96, (£1,)%

45,7 (£1,0)%

Détecteurs de particules légéres

Angles Télescopes 90° | 130°
jonction Si AFE 150 pum

jonction Si E 5000 pum

distance cible- télescope 5 cm

collimateur détecteur mesure : ¢ =7 mm; étalonnage : ¢ = 2 mm
écran d’aluminium 29 um

TAB. 4.2 — Paramétres du dispositif "tranfert’.

4.1.2.c Acquisition des données

Le systeme d’acquisition doit permettre d’enregistrer deux types d’événements :
— les particules légéres détectées par I'un des quatre télescopes; les taux de comptage
correspondent aux nombres de noyaux formés dans les voies de transfert que 'on
identifie & partir des signaux AE; et E; détectés par le télescope j (j = 1; 4).
— Les coincidences entre I'un des quatre télescopes et les fragments de fission détectés
par 'une des quinze cellules.
La prise de données est déclenchée par le premier étage AE du télescope sollicité. Les événe-
ments enregistrés sont AFE; et Ej et s'il y a coincidence, le numéro k, 'amplitude P, de la cellule
k ayant détecté un fragment et le temps d’arrivée t; de cette impulsion dans une fenétre en
temps de 380 ns aprés le signal de déclenchement. La configuration des cellules permet d’enre-
gistrer simultanément un seul ou les deux fragments de fission émis dans la réaction. Le systéme

d’acquisition est constitué autour d’un ensemble VME pilotant deux cartes VXI de seize voies
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chacune. La premiére carte est dédiée aux quinze cellules; elle gére les signaux provenant des
quinze préamplificateurs placés directement dans I’enceinte & vide. Chaque voie délivre I’ampli-
tude et I'information temps. Ces deux informations sont codées sur 8192 canaux. L’électronique
équipant les quatre télescopes est une électronique discréte au standard NIM. Chaque élément
du télescope est équipé d’un préamplificateur de champ, d’une chaine énergie et d’une chaine
temps (pour la voie AE). Un OU logique formé par les quatre télescopes fournit le signal de
prise de données & I'acquisition. La encore, les amplitudes des signaux provenant des télescopes

sont codées sur 8192 canaux.
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4.2 Analyse de données

Pour chaque télescope, une analyse indépendante des probabilités de fission va étre
réalisée. Cette analyse va se faire en trois étapes : I’étalonnage des télescopes et I’identification
des voies de réaction. On construit ensuite les spectres de particules avec et sans coincidence
avec la fission. Aprés soustraction du bruit de fond, ces deux quantités vont nous permettre de

déterminer les probabilités de fission des noyaux lourds formés.

4.2.1 Les différentes voies de réactions

4.2.1.a Etalonnage des télescopes

L’objectif de I’expérience est de produire les isotopes souhaités de curium sur une plage
en énergie d’excitation comprise entre 0,1 et 15 MeV. Ainsi, les *He incidents a la cible ont
une énergie de E,,, = 24 MeV de sorte que la particule éjectée ait suffisamment d’énergie pour
étre identifiée par le télescope. Les particules éjectées (p, d, t, *He, a) ont une énergie comprise
entre 5 MeV (seuil du télescope) et 30 MeV. Il n’est donc pas suffisant d’étalonner les détecteurs
avec une source de particules a dont 1’énergie n’excéde pas 6-7 MeV et ne traversent pas la
jonction AFE du télescope. La méthode choisie consiste & utiliser deux réactions de transfert sur
un noyau bien connu (2% Pb) afin de générer des particules légéres avec une énergie correspondant
a la dynamique des détecteurs utilisés. Ainsi les premiers états excités des noyaux produits
(29 B3,207 Pp) par les réactions 2% Pb(3He, d)?* Bi* et 2% Pb(3He, a)*" Pb* sont connus avec
une précision suffisante (meilleure que la résolution de nos détecteurs ~ 50 keV')(cf.tab.4.3).
Expérimentalement, on place une cible de 2°® Pb dans I’enceinte et les collimateurs des télescopes
sont réduits & 2 mm de diameétre pour limiter ’élargissement cinématique des pics di a 'ouverture

angulaire des détecteurs.

Noyau Q (MeV) | état fond. (MeV) états éxcités (MeV)
209 B4 -1,696 0,0 0,890 | 1,608 | 2,826 | 3,119 | 3,638 | 4,421
207 pp 13,21 0,0 0,570 | 0,898 | 1,633 | 2,340 | 3,475

TAB. 4.3 — Etats excités des noyauz de ** Bi et 2°7 Pb utilisés pour étalonner les télescopes.

Les particules éjectées, deutons ou «, sont identifiées et sélectionnées graphiquement
en représentant la perte d’énergie AE en fonction de I’énergie résiduelle détectée par la jonction
E,es. Sur la figure (fig.4.4) on observe distinctement les hyperboles des deutons et des «, et
les premiers états excités du 209 Bi et 207 Pb. Chaque télescope est ainsi étalonné avec les deux
réactions. La réponse en énergie de chaque élément des télescopes est bien reproduite par
une fonction linéaire de ’amplitude x. Les coefficients de ces droites de calibration, bien que
cohérents pour les deux voies (d et «), présentent un écart systématique suivant la particule

détectée. Ce probléme est contourné en utilisant ’étalonnage réalisé avec les deutons pour les
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isotopes de I’hydrogeéne ; I’étalonnage avec les particules « est seulement utilisé pour cette méme
voie.

perte d energie {cx)

2500

208Ph(3He,d)209Bi*

ST RN N S NS (IS PO (SO N SN (N T |
2000 2500 3000 3500 4000 4500 5000 5500 6000 6500

E residuelle (cx)

F1G. 4.4 — Etalonnage des télescopes par deuz réactions sur le 2% Pb pour former les états excités
du 2 Bi et du 27 Pb.

Ainsi, pour chacune des voies et chaque télescope, les coefficients et leurs erreurs sont
calculés (tab.4.4). Les spectres de particules détectées (N(E,;)) a I'angle 6.; sont traduits en
énergie d’excitation suivant la relation (chap.2.3, eq.2.39). L’erreur! totale sur I'énergie d’exci-
tation E* tient compte des erreurs d’étalonnage (og,;) et de 'élargissement cinématique (oy,; ) :

Myec + Mej\2
(UE*)2 — <U) (JEej)2

Myec
Mpro - Mej - Epro . Eej

+ (Mrec)? . ((2052(96]') . (GE%;)Q + SinZ(er) ) (Ueej)2> (4.1)

'On négligera les erreurs sur Iénergie du faisceau (Epro) et la chaleur de réaction (Q) beaucoup plus petite
que les résolutions des détecteurs (0g,,, < 20keV).
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Pour des noyaux lourds de recul (mye. ~ 244 GeV/c2), le terme lié & l'ouverture angulaire
des détecteurs est faible. L’écart type associé & 1’énergie d’excitation est quasi-proportionnel
a Derreur sur la calibration des détecteurs. Pour les noyaux légers, I'ouverture angulaire des
détecteurs explique un élargissement cinématique des pics en fonction de ’énergie d’excitation.
Le tableau suivant (tab.4.4) présente I’écart type de ’énergie d’excitation en fonction de I’énergie
des deutons détectés pour les deux angles de détection 6.; (90° et 130°). On constate que I'erreur
est la plus importante & basse energie d’excitation au voisinage du seuil de premiére chance de
fission (~ 6 MeV). Cette erreur sur la détermination en énergie d’excitation et la statistique des

taux de comptage fixent le pas en énergie (binning) utilisé dans I’analyse (AE* ~ 200 keV).

canal E; OR,, E* OF* E* g
90° 90° 130° 130°
(MeV) | (MeV) || (MeV) | (MeV) || (MeV) | (MeV)
1 0,288 | 0,003 23,93 | 0,007 23,90 | 0,006
100 1,060 | 0,006 23,15 | 0,014 23,09 | 0,012
500 | 4,179 | 0,027 || 20,00 | 0,037 || 19,88 | 0,033
1000 | 8,078 0,054 16,08 | 0,064 15,90 0,060
1500 | 11,97 | 0,080 12,15 | 0,091 11,93 0,087
2000 | 15,87 | 0,107 8,215 | 0,118 7,963 | 0,114
2500 | 19,77 | 0,134 4,284 | 0,145 4,002 | 0,141

TAB. 44 — Erreur associée a ['énergie d’excitation (E*) pour la woie deuton
PR AMCHe, d)***Cm*) pour les deuz angles de détection (90° et 130°) en fonction de
l’énergie des deutons éjectés.

4.2.1.b Identification des voies de réactions et spectres de particules associés

Pour chaque télescope, on sélectionne les particules (p, d, t, et a) détectées. Cette
opération est effectuée graphiquement & partir de la visualisation des graphes & deux dimensions

E x AE. La figure (fig. 4.5) illustre cette représentation pour I'un de nos télescopes.
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F1G. 4.5 — Perte d’énergie (AE) en fonction de ’énergie résiduelle. On discerne parfaitement les
cing hyperboles correspondant (de bas en haut) auz protons, deutons, tritons, >He et a.

On obtient le nombre de noyaux de 2#°Cm*, 2%4Cm*, 223Cm* et *2Am* formés et identifiés
en fonction de leur énergie d’excitation. Ce premier tri génére 16 spectres de particules pour
les quatre télescopes. La figure (fig.4.6) présente les spectres de protons, deutons, tritons et «
détectés pour deux des télescopes placés respectivement a 90° et 130°. On remarquera que tous les
spectres présentent un fond continu auquel s’ajoute une sous-structure discréte particuliérement
dense dans la voie proton. La méme figure présente les spectres de particules correspondant
aux mesures de bruit de fond avec le méme support de carbone que celui utilisé pour la cible
d?43 Am. On remarquera que la sous-structure provient en grande partie du support de carbone
(98.9% de 2C et 1.1% de 3C); elle correspond aux premiers états excités des 1% N(proton),
13,14 N (deuton), 213 N (triton) et 1112C(a). Pour toutes les voies de réaction, cette sous-structure

s’atténue et se déplace vers les grandes énergies d’excitation quand on passe de 90" & 130".
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FIG. 4.6 — Spectres de particules (p, d, t, et ) en fonction de l’énergie d’excitation' du noyau
formé, respectivement, les 2Cm*, 24Cm*, 223Cm* et **2Am*. Les cercles noirs représentent le
nombre de noyauz identifiés par énergie d’excitation ; les carrés rouges présentent les spectres de
bruit de fond obtenus aprés irradiation d’un support vierge.

On sélectionne ensuite les particules détectées en coincidence avec un ou deux fragments de

fission détectés afin d’obtenir le nombre de noyaux de 24°Cm*, 24 Cm*, 243Cm* et 22 Am* qui

1 P P . . . . . . . . N 2 .

Les événements présentant une énergie d’excitation négative correspondent nécessairement & des réactions
sur des noyaux autres que 1'*** Am. On rappelle que les énergies d’excitation sont calculées pour le noyau lourd
de recul de la voie considérée (ie les **°cm, *3cm, ***cm et 1242 Am, correspondant respectivement aux éjectiles

p, d, t, a (eq.2.39)).

143



Analyse de données

Sections efficaces de fission des

242,243 0

ont fissionné, a Vefficacité du détecteur de fission prés (fig.4.7). Au contraire des précédents, ces

spectres ne présentent pas de structure particuliére dans la méme gamme d’énergie d’excitation.
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F1G. 4.7 — Spectres de particules (p, d, t, et o) en fonction de l’énergie d’excitation du noyau
formé, respectivement, les 2*>Cm*, 24 Cm*, 223Cm* et >2Am*. Les cercles noirs représentent le
nombre de noyauz identifiés par énergie d’excitation ; les carrés bleus correspondent au nombre
de noyauz lourds formés en coincidence avec un ou deuz fragments de fission (télescope a 130°).

Les spectres bruts sont ensuite corrigés des coincidences fortuites & partir de la distribution des

temps d’arrivée des fragments dans une fenétre de 380 ns aprés la détection de la particule légére

associée. Les spectres en temps (fig.4.8) présentent une structure correspondant a I’empilement

des spectres temps des quinze détecteurs de fragments de fission. Dans notre cas, le nombre de

coincidences fortuites représentent ~ 1% des fragments de fission détectés.
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F1G. 4.8 — Spectres de coincidence en temps entre le télescope et le détecteur de fragments de
fission pour les voies d, t, et o sur une fenétre en temps de 380 ns (télescope 3 - 130°).

4.2.2 Analyse des spectres de particules légéres

La soustraction des événements de bruit de fond porte sur les spectres simples qui vont
nous permettre de déterminer le nombre de noyaux lourds formés dans nos mesures. La premiére
correction concerne la soustraction des événements liés aux réactions de transfert sur les deux
isotopes (12 et 13) du support de carbone. La soustraction est effectuée directement sur les

spectres & partir de la relation ci-dessous :

Nﬁmes(E*) - ;art( *) — fnorm - ledf(E*) (E*) (4'2)

- NZ

= es(E*) est le nombre de particules x mesuré en fonction de I’énergie d’excitation ;

~ Nju(E*) est le nombre de particules x détecté en fonction de I'énergie d’excitation
avec la cible 243 Am* ;

- b”“"df(E*) est le nombre de particules x détecté en fonction de 1’énergie d’excitation
pour une mesure de bruit de fond avec un support de carbone vierge ;

— frnorm est le facteur de normalisation des spectres de bruit de fond, obtenu par la
mesure de la charge en 3He déposée dans une cage de Faraday en aval du dispositif

expérimental ;
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— x est la nature de la particule détectée :

p, d, t, ou « correspondant respectivement

aux noyaux de 24°COm*, 24Cm*, 283Cm* et 242 Am* formés.

La figure (fig.4.9) présente pour un des télescopes placés a 130° le résultat de cette soustraction.
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F1G. 4.9 — Spectres de particules avant et aprés soustraction du bruit de fond di aux
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pour les quatre voies de réaction p, d, t, o (telescope 3 - 130°). La comparaison des spectres de
particules bruts et ceuxr soustraits du bruit de fond (vert) montrent parfaitement les stuctures
venant du 2C et de 10 provenant du dépot d’AmOs.
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On remarquera qu’il reste encore une structure dont une grande partie a pu étre attribuée a
I'oxygeéne a partir de I'irradiation d’un film de mylar dont la composition chimique est connue
(C10HgOy). Tl s’agit du spectre en énergie des 3He diffusés a 130° sur un film de mylar, le
film de carbone mentionné ci-dessus et la cible d’?**Am (fig.4.10). L’énergie du faisceau pour
cette analyse était de 35 MeV. On retrouve les trois éléments C, H, O constituant le mylar; on
remarquera que le spectre de carbone présente des traces d’oxygéne. En revanche, une quantité
non-négligeable d’oxygéne apparait dans le dépot d’?4> Am lui-méme. Une analyse quantitative

de ces spectres montre que le dépot correspond & un oxyde de la forme AmoO3 ou AmOs.

§ r __ Cible d *Am(*He,’He)
§ 104 L ____ Cible de "C(*He,’He)
§ g __ Cible de Mylar(*He,He)
N\ L
103 E !
g | |
S (
10?1 Y
: e o I A
10 3
f } ‘|
23 s o
351 | I A 1114 A
15 20 25 30 35
E(3He)(MeV)

FiG. 4.10 — Spectre des *He diffusés sur les cibles d?*3Am, de '2C et de mylar. Pour le mylar,
la largeur des pics est liée a l’épaisseur du film utilisé (2,5um).

A proximité du pic associé a 'oxygene (diffusion élastique sur 'état fondamental) appa-
rait un pic que nous avons attribué au '°F. La présence d’oxygéne et de fluor est confirmée par
I'existence, dans les spectres de particules chargées (p, d, t, «), de pics associés aux transferts sur
ces éléments. Malheureusement toutes les impuretées présentes dans la cible n’ont pas été iden-
tifiées. Néanmoins, 'oxygéne et le fluor sont certainement les plus importants. Leur contribution
varie avec la voie de réaction et I'angle d’observation. Ceci est illustré par le tableau (tab.4.5)
qui présente pour le carbone, l'oxygéne et le fluor les seuils d’ouverture des voies de réactions

parasites exprimés en fonction de I’énergie d’excitation du noyau fissionnant associé dont il pollue

147



242,243 0

Analyse de données Sections efficaces de fission des

le spectre.
Télescope a 90°
contaminants E* (MeV) - voie de réaction
(*He,p) | CHe,d) | CHe,t) | CHe,a)
2c 5,36 11,59 23,15 23,51
Bo -0,59 5,77 10,33 12,27
4N -5,31 5,54 3,65 15,80
160 6,56 10,80 20,21 18,56
vp -3,17 -1,21 8,85 12,84
E* (MeV) - Télescope a 130°
2o 8,85 14,22 23,54 27,83
BC 2,57 9,24 13,78 17,96
1N -2,07 8,83 7,76 20,71
160 8,84 13,27 21,53 22,68
B -1,18 1,8 11,56 16,96

TAB. 4.5 — Réactions de transfert sur les principauz éléments légers pouvant étre dans la cible
d?*3 Am. Le tableau indique la position des pics (état fondamental du noyau formé) sur les
spectres de particules en fonction de l’énergie d’excitation du moyau fissionnant.

Globalement, c’est la voie (*He, ) qui est la moins affectée et plus particuliérement
a 130" ou la premiere réaction ouverte (sur le fluor) intervient au-dela de la gamme d’énergie
d’excitation considérée dans ce travail. Ceci reste encore vrai pour la voie (3He,t). En revanche,
les voies (*He, p) et (*He,d) pourraient étre plus affectées par I'oxygéne et le fluor. Aprés cor-
rection des événements liés au carbone, la soustraction des derniers événements liés & I'oxygéne
et au fluor a été réalisée a partir de segments de droite dont les extrémités encadrent les pics
parasites associés a ces éléments. Cette procédure est illustrée pour 'un des télescopes & 130°
par la figure (fig.4.11). Pour chaque voie, on représente le spectre aprés correction du carbone et
I’élimination des derniéres structures. La ligne continue représente le nombre de noyaux formés

(NF) en fonction de I’énergie d’excitation :

Ny(E®) = (Npart = Jnorm - Nigr = Neont) (E7) (4.3)

ou N2, représente les événements éliminés correspondant aux réactions sur les éléments légers

(contaminants) dans la voie z € {d, t, a}.
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F1G. 4.11 — Spectres de particules corrigés pour les quatre voies de réaction p, d, t, a (télescope
3 - 130°).
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4.2.3 Efficacité de détection des fragments de fission

Nous venons de décrire les procédures qui nous ont permis de détecter dans chaque
voie le nombre de noyaux fissionnants formés et le nombre de noyaux fisssionnants dont ont
été détectés un ou deux fragments de fission en coincidence avec la particule chargée identifiant
la voie. Cette derniére quantité doit étre corrigée de Defficacité de détection des fragments de
fission. Cette efficacité de détection comprend l'efficacité géométrique du dispositif et I'efficacité
de notre dispositif vis-a-vis d’'une possible anisotropie d’émission dans le centre de masse du
noyau fissionnant. Une étude détaillée de cette efficacité de détection a été réalisée & partir d'un
calcul de simulation qui tient compte de la géométrie de détection des fragments de fission et
des effets cinématiques inhérents a chaque voie de réaction. Dans le centre de masse du noyau

fissonnant, la distribution angulaire est représentée par une fonction du type :

! (E*0m) = a. cos?(Oem) + b (4.4)

ou
— N7 est le taux de comptage des fragments de fission dans la voie x (z =p,d,t,a) a
l’angle 0.y, et a I’énergie d’excitation E*;
— w§ est Defficacite a angle Ocrm et & Pénergie d’excitation E*;
— 0., représente 'angle d’émission du fragment par rapport a la direction du noyau de

recul (centre de masse); les coefficients a et b définissant la distribution angulaire.

Le rapport d’anisotropie s’obtient simplement par la relation suivante :

~ 142 (4.5)

La mesure de 'efficacité géométrique nous a permis de valider notre calcul de simulation. Cette
efficacité géométrique a été mesurée avec une source de fission spontanée (?°2Cf) d’activité
connue. La figure (fig. 4.12) présente efficacité des quinze cellules composant le dispositif. Le
groupe des cinqg cellules centrées présente une efficacité environ deux fois plus grande que les
deux groupes de cellules situées au-dessous et au-dessus de la cible. Dans ’exemple montré, 1a
source de 252C f est légérement décentrée par rapport a l’axe du montage. Ce décentrage explique
la variation d’efficacité (+10%) entre les cellules avant (groupe a 27°) et arriére (groupe a 180°).
Cette anisotropie induite par un décentrage de la source de 3 mm dans la direction du faisceau
est bien reproduite par la simulation. Cette mesure et notre simulation donnent une efficacité
géométrique de (45,78 +1)%. L’incertitude sur cette efficacité a été estimée a partir d’une étude

systématique de la position de la cible distribuée dans une sphére de 3mm de rayon.
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Fi1a. 4.12 — Efficacité géométrique de détection de fission (pour un seul fragment).

Les effets de I'anisotropie d’émission des fragments sur 'efficacité de détection ont été
étudiés pour tous les noyaux fissionnants formés. Pour chaque voie de réaction, les distribu-
tions angulaires des fragments ont été déterminées en fonction de I’énergie d’excitation du noyau
fissionnant. Pour des raisons de comptage, le pas en énergie d’excitation a été ajusté a ’alimen-
tation des voies de réaction : 0,2 MeV pour les voies proton et deuton; 0,4 MeV pour les tritons
et les a. La figure (fig.4.13-a) présente un exemple de distribution angulaire pour la voie triton
(systéme fissionnant 243C'm). La figure (fig.4.13-b) présente pour cette méme voie la variation
du rapport d’anisotropie en fonction de I’énergie d’excitation. On a reporté les mesures effec-
tuées en coincidence avec les télescopes & 90° et 130°. On remarquera que ces deux mesures sont
cohérentes entre elles. Pour alléger la procédure d’analyse, c’est la valeur moyenne de ces deux
mesures que nous avons retenue pour la suite. On notera que cette anisotropie varie peu avec
I’énergie d’excitation. Sa valeur moyenne se situant entre 1,2 et 1,3 pour cette voie de réaction,
mais également pour les autres voies (deuton et «). L'impact de ces anisotropies sur 'efficacité
de détection a été étudié a partir de notre calcul de simulation. Le résultat de cette étude est
présenté sur la figure (fig.4.14). Pour la voie triton (2¥3Cm), l'efficacité de détection est relati-
vement peu affectée par ’anisotropie d’émission des fragments de fission. Globalement, 'impact
de cette anisotropie n’excéde pas ’erreur due & la géométrie du montage. Dans la suite de notre

travail, nous avons négligé cette anisotropie des fragments.
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F1G. 4.13 — (a) Mesure du facteur d’anisotropie d’émission des fragments de fission du 23Cmx :

w (0
W((go?,) (E* =7,5MeV) = 1.47 £ 0.17 ; % = 0, 96.
(b) Mesures des rapports d’anisotropies VI;/V(S)%O% en fonction de ’énergie d’excitation des noyauz

formés dans les quatre voies de réaction p, d, t, a obtenues a 90° et 130°.
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F1G. 4.14 — Efficacité cinématique de détection de fragments de fission en fonction de ’énergie
d’excitation et du facteur d’anisotropie pour la voie triton (télescope 3 - 130° - haut).
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4.3 Présentation des résultats
4.3.1 Probabilité de fission

Nous rappelons que pour chacune des voies de réaction, la probabilité absolue de fission

s’exprime & partir de la relation suivante :

PHEY) = (4.6
! N7 . €5(E") ‘

Nous avons discuté dans les paragraphes précédents la méthode utilisée pour la détermination
du nombre de noyaux lourds associés aux particules N,/ , du nombre de fragments de fission de
cette voie Ny corrigé de I'efficacité de détection €} de notre dispositif. Ces probabilités de fission
ont été déterminées pour les quatre télescopes répartis en deux groupes situés respectivement
a 90° et 130° par rapport au faisceau. Ces probabilités de fission sont présentées dans la partie
gauche de la figure (fig.4.15). Nos résultats sont & comparer a ceux obtenus par A.Gavron et
al. [GaT76] présentés dans la partie droite de la méme figure. Ces anciennes mesures concernent
uniquement les voies d, t, a. Nous allons tout d’abord discuter de ces trois voies. Les seuils
de fission que nous avons mesurés sont en bon accord avec les mesures de A.Gavron et al..
En revanche, seules les mesures & 130° sont en bon accord avec les mesures de A.Gavron sur
les plateaux de premiére chance de fission; nos mesures a 90° différent notablement de celles
mesurées & 130°, & la fois dans ’allure et la valeur absolue. Il s’agit d’un effet systématique que
I'on retrouve sur chacune des trois voies (d, t, a). Nous pensons que ce désaccord provient d’une
mauvaise soustraction du bruit de fond & 90°. A cet angle de détection, la sous-structure associée
aux éléments légers recouvre en grande partie la gamme d’énergie d’excitation intéressante pour
la fission (E* comprise entre 5 et 15 MeV). Cet effet cinématique favorise les mesures & 130° en
repoussant cette sous-stucture & plus haute énergie d’excitation. C’est la raison pour laquelle
nous avons décidé d’abandonner les mesures & 90° pour ne conserver par la suite que les mesures
a 130°.

Nous avons par ailleurs été contraints de rejeter les voies protons pour les deux angles
de mesure; les probabilités de fission n’excédent pas 20% ce qui est anormalement trés faible
pour un noyau fissionnant (?4>Cm) situé dans une région oi les probabilités de fission dépassent
50%. Deux parametres peuvent étre erronée : le nombre de fragments de fission ou le nombre de
protons. Compte tenu des résultats sur les voies (d, t, &), nous pouvons penser que le nombre de
fragments de fission détectés est cohérent. Ceci indique alors clairement que le nombre de protons
(N?) est largement surévalué dans cette voie de réaction, alors que le seuil de fission est observé

a l'endroit attendu pour ce noyau. Ce surplus de protons peut avoir deux origines : la cassure
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F1G. 4.15 — Probabilités de fission obtenues dans les voies proton et deuton : a gauche, les mesures
obtenues dans ce travail; o droite les mesures de A.Gavron et al. [Ga76] (telescopes 1 et 2 a 90°;
télescopes 3 et 4 a 130°).

du projectile (break-up de 1'”*He) ou les réactions sur les éléments légers de la cible. Une cassure
(break-up) du projectile > He peut générer deux protons et un neutron ou un proton et un deuton
éventuellement suivi de sa cassure en un proton et un neutron. Ces processus sont envisageables
mais devraient favoriser préférentiellement une émission de protons vers ’avant alors que les
télescopes placés a 130° détectent un nombre anormalement élevé de protons. Ce mécanisme

N

de break-up est difficile & retenir car nous avons pu constater que ce surnombre de protons
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F1G. 4.16 — Probabilités de fission obtenues dans les voies triton et o : & gauche, les mesures
obtenues dans ce travail ; 4 droite les mesures de A.Gavron et al. [Ga76] (telescopes 1 et 2 6 90°;
télescopes 3 et 4 a 130°).

persistait a différentes énergies de projectile (24, 30 et 35 MeV) et avec des particules alpha de
35 MeV d’énergie incidente. En outre, ce phénoméne n’a pas été observé dans les expériences
B2Th(*He,p). Les réactions passant par un noyau composé mettent en jeu les noyaux légers 160
et 9F que nous avons identifiés dans le dépot d’?43 Am. Par rapport au mécanisme précédent,
celui-ci favorise les angles arriére de détection des particules. L’énergie du faisceau est largement

supérieure 4 la barriére coulombienne (4,8 MeV) du systéme (3He + °0). L’énergie d’excitation
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du noyau composé formé ' Ne est de 28,6 MeV. Dans la voie de sortie (**F + p), I'énergie
cinétique des protons est distribuée entre 0 et 22 MeV. Le code d’évaporation PACE-4 [Lise| a
été utilisé pour évaluer la contribution de ces protons. Selon ce code, ’émission de neutrons,
protons et « s’avére possible. La section efficace de fusion-évaporation est de 'ordre de 410 mb
(10% pour les neutrons, 47% pour les protons et 43% pour les ). Dans les limites d’incertitudes
de ce code, les taux d’émission de protons et de particules a sont équivalents. Néanmoins, les
particules « les plus énergétiques sont arrétées dans le premier étage des télescopes, ce qui n’est
pas le cas des protons. Si ces protons parasites sont identifiés comme des protons de la réaction
de transfert 24> Am(®He, p)>**Cm, on doit les retrouver dans une gamme d’énergie d’excitation
de 5 a 27 MeV du noyau fissionnant (*43Cm). Pour ces protons, le code d’évaporation prévoit
une section efficace différentielle (dans le laboratoire) %’ = 20 mb/sr autour de 90° et 130°.
A ces mémes angles, la section efficace différentielle de transfert 23 Am(*He, p)**>Cm est de
lordre de quelques 10-100 pb/sr. La détection de ces protons pourrait expliquer les trés faibles

probabilités de fission que nous avons mesurées pour le systéme 24°Cm.

La figure (fig.4.17 & 4.18) présente les résultats finaux correspondant a la moyenne des
deux télescopes placés & 130°. Pour chaque mesure moyenne, ’erreur sur la probabilité de fission
combine 'erreur statistique (5 a 10%) et les erreurs systématiques (cf. annexe 5.3.2). Ces erreurs
systématiques sont :

— Defficacité de détection (erreur relative 2,2%) ;
— la soustraction du bruit de fond provenant du carbone;
— la correction du bruit de fond provenant de I'oxygéne et du fluor).

Nous avons vu que la contribution de 'oxygéne et du fluor varie avec la voie de réaction et
I’énergie d’excitation. La procédure décrite ci-dessus génére dans chaque voie des corrélations
qui se propagent sur toute la gamme d’énergie d’excitation. Les matrices de corrélations ont
été construites (voir annexe 5.3.2) pour chaque voie. Celles-ci sont reportées sur la partie droite
de la figure (fig.4.17 & 4.18). Les corrélations d’erreurs sont minimales au voisinage du seuil
de fission en raison de la faible statistique et du peu de réactions parasites a basse énergie
d’excitation ; elles sont maximales & haute énergie d’excitation pour des raisons opposées. Pour
la voie deuton correspondant au 2**C'm, les corrections apportées aux données augmentent avec
I’énergie d’excitation. Cela se traduit par une erreur systématique de plus en plus importante
qui rend les mesures du plateau de premiére chance non indépendantes. Cela implique que la

détermination de la probabilité de fission est dépendante de la méthode utilisée.
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FIG. 4.17 — Les résultats sur les probabilités de fission moyennes des 243244Cm sont présentés

avec leur matrice de corrélation d’erreurs.
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FIG. 4.18 — Les résultats sur la probabilité de fission moyenne de 1?*' Am(n, f) est présenté avec
leur matrice de corrélation d’erreurs.
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4.3.2 Détermination des sections efficaces de fission

A partir des hypothéses exposées dans le chapitre 2, ces sections efficaces de fission ont
été obtenues, pour chaque voie de réaction, & partir du produit de la section efficace de formation
du noyau composé A-+1 (J?JIX(E*)) par sa probabilité de fission (P;HX(E*)) :

cn

A * A+1 * A+1 *
Ty (B = o, Y(EY). P Y(EY)

La section efficace de formation du noyau composé A+1 est calculée & partir d'un modéle optique
semi-microscopique développé au CEA /DAM de Bruyeéres-le-Chéatel [Be01] (cf. §.3.6). La figure
(fig.4.19(a)) présente pour la réaction (2! Am + n) I’ensemble de ces sections efficaces. Cette voie
a été choisie car c’est la seule pour laquelle la section efficace totale a été mesurée entre 0.5 et 25
MeV. Dans cette gamme d’énergie, le calcul reproduit a 5% preés ces mesures. Cet accord est tout
a fait satisfaisant, il fixe la limite inférieure des erreurs associées aux sections efficaces déduites

par cette approche. La figure (fig.4.20) présente notre détermination de la section efficace de

—~ —~
o) e
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Fi1G. 4.19 — Graphe(a) : Comparaison des sections efficaces totales calculées aur mesures exis-
tantes. Les courbes en pointillés représentent une variation de 5% du calcul réalisé a Bruyeéres-
Le-Chatel. Graphe(b) : sections efficaces totale, elastique, inélastique et de noyau composé de la
réaction ?*' Am + n.

fission 24114171(77,, f)- Elle est comparée aux mesures directes (par neutrons) extraites de la base
de données expérimentales EXFOR. Entre 0,5 et 6 MeV (le seuil et la premiére chance de fission)
celles-ci sont nombreuses. Globalement, nos mesures sont en excellent accord avec ces mesures
mais aussi avec les données évaluées. Au-dela de 6 MeV, nos résultats sont en bon accord avec les

mesures directes de Dabbs, unique donnée dans cette gamme d’énergie. Par ailleurs, les données
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évaluées présentent ici des dispersions de 'ordre de +5% par rapport a ces deux jeux de données.
Cette voie de réaction (?*! Am-+n) a permis de valider notre approche et les procédures d’analyse
que nous avons adoptées. C’est également la voie la moins affectée par les contaminants légers,
elle permet donc de valider pour un systéme fissionnant impair-impair la méthode de substitution
et la mesure absolue de probabilité de fission du systéme fissionnant 242 Am formé dans la réaction

M3 Am(PHe, a)**2 Am.
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FI1G. 4.20 — Section efficace de fission induite par neutrons ! Am(n, f).

Nous allons maintenant présenter notre détermination des sections efficaces des

réactions 242Cm(n, f) et 222Cm(n, f) :

- 22Cm(n, f) : (voie 23 Am(3He, tf)***Cm*) La figure (fig.4.21) présente nos résultats
et leur comparaison avec les mesures de Vorotnikov (les seules figurant dans la base EXFOR).
Ces mesures se limitent au seuil de fission et & I'ouverture de la fission de premiére chance (E>1,4
MeV). Dans cette gamme d’énergie, nous sommes en bon accord avec cette mesure directe et les
données évaluées de JENDL et JEFF. En revanche, une réactualisation de la base de données
(ENDF/BVIIL.0) s’avére indispensable : le seuil de fission apparait & une énergie trop élevée (40,5
MeV) ; 1a section efficace de fission & 1 MeV est 8 fois plus faible que celles proposées par JENDL

et JEFF ou que les mesures de Vorotnikov et les notres.
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F1G. 4.21 — Sections efficaces de fission des 2*22*3C'm. Nos mesures sont comparées auz évalua-
tions et données présentées au chapitre 2.

161



Présentation des résultats Sections efficaces de fission des 242243C'm

Les résultats présentés au niveau de la seconde chance de fission sont issus d’une

expérience antérieure réalisée dans les mémes conditions avec un faisceau d’*He de 30 MeV.

*Cm(n, f)

(fig.4.21). Tls sont comparés aux mesures les plus récentes effectuées par Fursov et Formush-

(voie 28 Am(3He,df)***Cm*) nos résultats sont présentés figure

kin. En dessous de 0,7 MeV, les trois jeux de données sont globalement en bon accord. Au-dela
de 0,7 MeV, nos résultats sont compatibles avec ceux de Formuskin. Ces deux jeux de données
sont nettement plus faibles que celui de Fursov. A 2 MeV, la différence s’éléve a 60%. Les prévi-
sions des banques d’évaluations sont également trés contrastées selon les données expérimentales
retenues dans I’évaluation : JENDL reproduit les données de Fursov ; a l'inverse ENDF et JEFF,
al'appui des données de Fomushkin, prévoient une section efficace de fission du ?4*Cm nettement
plus faible que celle de Fursov, ce qui confirme nos résultats. On peut s’étonner des mesures de
Fursov, surtout si on les compare aux mesures des sections efficaces de formation de deux autres
H5Cm(n, f) et 2"Cm(n, f) (fig.4.22). Dans la gamme d’énergie

comprise entre 1 et 5 MeV, les sections efficaces de fission de ces deux isotopes sont inférieures

isotopes fissiles du curium :

ou égales & 2 barns. Cette limite est tout a fait compatible avec celle que I’'on peut déduire d’une
systématique des sections efficaces de formation du noyau composé (3 a 3,1 barns), des sections
efficaces inélastiques composées (de 1 & 1,5 barns) ou de capture radiative (~ 0,2barns). En
revanche; la section efficace de fission de 2,6 barns mesurée & 2 MeV par Fursov surestime la

section efficace de la réaction 2#*Cm(n, f).
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F1G. 4.22 — Sections efficaces de fission des isotopes fissiles
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Conclusion

Dans ce travail, nous avons mesuré les probabilités absolues de fission de deux isotopes
du curium (24324Cm) et de 1'**2Am. Ces probabilités de fission ont été mesurées par réactions de
transfert. Les difficultés de cette technique de mesure ont été discutées. L’identification des évé-
nements parasites puis leurs élimination représentent la principale source d’erreurs systématiques
entachant les mesures. Les matrices de variances-covariances ont été construites pour chaque voie
de réaction.

La détermination des sections efficaces de fission est obtenue en multipliant ces proba-
bilités de fission par les sections efficaces de formation des noyaux composés (par captures de
neutrons) de méme masse A et de méme charge Z que les noyaux fissionnant dont nous avons
mesuré les probabilités de fission. Cette méthode de substitution nous a permis de compléter les
bases de données pour la réaction 242Cm(n, f), dont seule la section efficace prés du seuil avait
été mesurée. Notre mesure de la réaction 2A‘?’Cm(n7 f) a été comparée a deux mesures directes
de cette réaction. Au-dela de 0,7MeV, nos résultats sont en bon accord avec I'une de ces me-
sures. L’autre mesure directe prévoit une section efficace de fission beaucoup trop élevée pour les

noyaux de cette région des actinides.
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Conclusion

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a la mesure de sections efficaces de fission
de noyaux trés radioctifs tels que les américiums et les curiums. Le développement et 1'utilisation
de techniques adaptées aux différents problémes ont permis d’atteindre en partie nos objec-
tifs. Dans le cadre des mesures de données nucléaires, un effort particulier a été apporté a la
description des résultats : 'information est fournie par les mesures et les variances-covariances
associées. Cette derniére grandeur définit le degré de liberté entre les mesures ; cette information
est nécessaire pour comparer les mesures les unes aux autres et définir la moyenne de plusieurs
mesures.

Dans un premier temps, nous avons étudié 1?42 Am dans le domaine des neutrons
rapides. Pour ce noyau, il apparait clairement que la majorité des mesures existantes ont été
réalisées en référence 4 1'2%°U. La divergence des mesures nous a conduits & choisir une méthode
indépendante de celles couramment utilisées pour définir la section efficace de fission. Ainsi,
notre dispositif expérimental nous a permis de mesurer le flux de neutrons en référence &
la diffusion élastique (n,p), réaction trés bien connue dans le domaine des neutrons rapides.
L’erreur sur la réaction de référence est alors minimale dans la définition des erreurs des mesures
réalisées. De plus, ces mesures sont aussi totalement indépendantes des mesures disponibles
dans les bibliothéques de données existantes. Dans un second temps, de nouvelles expériences
ont été réalisées en référence aux réactions 2352380 (n, f). Le bon accord de ces mesures avec les
résultats en référence a la diffusion (n,p) et une partie des mesures existantes nous permettent de
penser que les effets systématiques ont été correctement pris en compte. De plus, plusieurs séries
de mesures ont été réalisées sur des installations différentes. Dans notre cas, la minimisation
des erreurs statistiques contribue a donner de l'importance aux erreurs systématiques et,
notamment, & la définition des angles solides d’irradiation et de détection. Il est alors important
de propager les erreurs a l’ensemble des mesures, mais aussi, entre les mesures a travers les
termes de covariances. Cette derniére quantité permet de définir 'importance des mesures et la
répartition de l'information apportée dans ce travail.

Le bon accord de nos mesures avec un des deux groupes de données, nous permet de penser
que 'ambiguité sur la section efficace de fission de premiére chance semble résolue. Compte

tenu de notre analyse, il semblerait qu'un facteur systématique soit la raison de la divergence
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des données disponibles. L’ensemble des mesures de ce premier groupe a été évalué afin de

prévoir les sections efficaces plus difficiles & mesurer telles que les réactions (n,),(n,n') et (n'2n).

Dans un second temps, nous avons déterminé les sections efficaces de fission des
22.2830m (1624, 29ans) et de I'**1 Am(432ans). Pour étudier des noyaux de courte durée de vie,
nous avons développé un dispositif permettant de mesurer les probabilités de fission d’actinides
induites par réactions de transfert. Cette probabilité de fission peut étre assimilée & la probabilité
de fission d’une réaction induite par neutrons. La section efficace de formation du noyau-composé
induit par neutrons est calculée a partir d’un modéle optique semi-microscopique développé au
CEA /Bruyeres-le-Chatel. Avec cette méthode, il est possible de mesurer les sections efficaces
de fission de noyaux trés radioactifs inaccessibles par mesures directes induites par neutrons.
Malheureusement, nous n’avons pas déterminé la section efficace de fission du 2**C'm(18ans) via
la réaction de transfert?3 Am(3He,pf)***Cm. La détermination de cette section efficace reste
pour nous un objectif prioritaire. La présence d’éléments légers a conduit & un taux anormale-
ment élevé de protons. Il s’agit ici d’'un probléme de fabrication de cible que nous nous effor¢ons
de résoudre actuellement. Un moyen de contourner la présence d’oxygeéne serait d’utiliser une
autre réaction de transfert du type 24"Cm(p,t)?*>Cm. Deux neutrons sont emportés par le
triton avec une chaleur de réaction faiblement négative (~ —3MeV') alors que la méme réaction
sur les éléements légers (2C et 160) est énergétiquement moins favorable (Q<-10 MeV pour

ces deux noyaux). Encore faut-il disposer d'une cible de 247C m(1, 5.107ans) isotopiquement pure.

La détermination expérimentale des sections efficaces de fission des noyaux d’intérét
pour la transmutation est encore aujourd’hui nécessaire pour alimenter les bases de données et
contraindre les modéles. Toutefois, il est clair que le grand nombre de mesures déterminées par le
passé pour les actinides majeurs (235U, 228U, 239 Py) ne pourra pas étre réalisé pour les principaux
actinides mineurs. Les raisons sont d’une part la radiotoxicité des éléments & étudier et d’autre
part, la rareté des cibles. Dans ces mesures de fission, des cibles non-scellées de moyennes activités
ont été utilisées ; toutefois celles-ci sont quasiment dans les limites d’utilisation. Pour des isotopes
trés radioactifs, le recours aux méthodes indirectes semble inévitable. Ces méthodes reposent sur
des hypothéses qui ont été validées pour la fission. L’étape ultérieure est la validation de ces
mesures pour les autres voies de réaction et notamment la désexcitation par émission . Pour
cette réaction, le travail de thése de S.Boyer marque une premiére étape avec une mesure de la
section efficace de capture du 233 Pa(275) [Bo04] [Bo06]. Pour ce noyau, I’absence de mesures
induites par neutrons ne permet pas encore de valider la technique. Cette validation nécessite de
trouver un ou plusieurs noyaux bien connus en capture radiative induite par neutrons et les cibles
appropriées pour les réactions de transfert. Une campagne de mesures concernant ces réactions

de validation sera prochainement entreprise & I'IPN Orsay. La validation de cette méthode de
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substitution devrait alors permettre de compléter les bases de données encore trés incomplétes

pour les réactions (n,7v) et (n,2n).
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Annexe 1

5.1 Radiotoxicité des principaux actinides produits

noyau période T7 /9 activité spécifique coefficient de dose
(ans) (Ci/g) (W/g) (Neutron min~! . mg~! (10-7"Sv/Bgq)
BTNp 2,14.105 | 7,07.10~* | 2,07.107° < 7.10°% 1,1
238 Py, 87,404 17,2 0,570 155 2,3
239 Py, 2,4413.10* | 6,13.1072 | 1,913.1073 1,35.1073 2,5
240 pyy 6 580 0,227 7,097.1073 53,7 2,5
241 py 14,98 99,1 4,06.1073 4,7
242 py 3,869.10° | 3,82.1073 | 1,13.107% 95,3 2.4
2 Am 4327 3,43 0,1145 3,55.1073 2.0
242m Am, 144 10,3 3,08.1072 1,9
243 Am 7 370 0,200 6,42.1072 2.0
220m 0,445 3,32.10° 122 1,21.106 0,13
24Cm 18,099 80,94 2,832 6,87.107° 1,6
25Cm 8 265 0,177 5,89.1073 3,0
»2Cf 2,64 537 38,3 2.3 0,98

TAB. 5.1 — Caractéristiques des principauz actinides présents dans le combustibe usé.
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Annexe 2

5.2 Erreur de la section efficace de fission moyenne de 1’>)Am

5.2.1

Section efficace de fission moyenne < o, ;) >

Dans cette annexe, nous allons détailler le calcul de la dispersion de la section efficace

de fission moyenne < oy, ;) >. En se référant au paragraphe (§3.3.3), nous pouvons reformuler

la mesure de la section efficace de fission sur la ™€ cible d’>43 Am de la facon suivante :

ou

(

g

F Q
l o l n

UZZ’;)Q = (3—2)2 + (j;:)? 4 (%ﬂlz)? () g i) g

a%n 7) section efficace de fission mesurée avec la iéme cible (1=1; 2) ;

F} et ¢, regroupent, respectivement, I’ensemble des paramétres (précédemment énu-
mérés) propres au taux de fission et au flux de neutrons;

Q) est I'angle solide de sous-tendu par la [¢™€ cible d’243 Am, position & laquelle est
mesuré le taux de fission Fj;

Q,, est 'angle solide de sous-tendu par le polypropyléne, position & laquelle est mesuré
le flux de neutrons ¢, ;

a"fn,f) est I’écart type associé a O‘émf) ;

or, est I'écart type associé a I ;

04, est I'écart type associé & ¢ ;

ogq, est I'écart type associé a € ;

0q,, est I'écart type associé a {1y, ;

cov(;;82y,) est la covariance des angles solides € et §2,,.

173



Erreur de la section efficace de fission moyenne de 1?43 Am Annexes

Pour mémoire, le taux de fission (F) et le flux de neutrons (¢,) sont définis comme suit :

Ny
F = — 5.3
NAm - €f . €int ( )

NP
(bn - ( ) NH 6szm (54)

La section efficace de fission moyenne < o, sy > de m mesures est définie par les relations

suivantes :

<Om,f) > = ~—T o0 (5.5)

Q= F/Q “ 1
O(n,f) > = QS_(;( l/ l)2/¥ _> (5.6)

mo o, m 1
cup> = > <,f>2 / Z T (5.7)
ooyt V%) _ (ony? (%)2 (5.8)

B/ (R/)? F
ou la quantité < F/Q > est la moyenne des taux de fission normalisés (F;/€;)

avec (

5.2.2 Erreur de la moyenne du taux de fission normalisé < F/Q) >

Il nous faut maintenant calculer ’erreur sur la section efficace de fission moyenne <
O(n,f) > €n tenant compte des corrélations d’erreurs entre les angles solides €2;—; ,,. Dans un
premier temps, nous allons exprimer lerreur de la quantité < F/Q >. Suivant les équations
(eq.3.10) & (eq.3.11) définissant la variance d’une observable et les sensibilités associées aux

parametres, l'erreur de < F'/Q > s'écrit :

Var(< F/Q>) = 2 Var(F) 5 Var(Qy)
W ; (S<r/o>r) TR + (S<r/ao>q,) T
Cov(Q; Qp
+ 2 Z Scr/a>q, - S<r/a>q, - # (5.9)
o<i<l b2
Var(< F/Q > Var(F;/Q
avec Scpiosp = <(F/Q/> ) / FE/Q/Z ) (5.10)
Var(< F/Q>) |, Var(F; /)
- _ 11
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Dans l'équation (eq.5.9), seuls les termes de covariances Cov(€);;(2;) entre deux angles solides
sont, a priori, non nuls(cf. tab.3.6). En remplagant les termes de sensibilité dans 1’équation

(eq.5.9), on obtient la relation suivante :

Var(< F/Q>) (Mf
< F/Q>? B <F/Q>
S (L (Var(F) | Ver(n))
Var(r/ay) R o7
E/Ql -Fl//Ql/ CO’U(QZ;QZ/)
2 . 5.12
+ 0<Z< Var(F; /)~ Var(Ey/Qp) Q. Q ( )
soit :
ISR S
Var(< F/Q>) — Var(F,/Q)
< E/Ql E’/Ql’ COU(Ql; Ql/)
2 ’ . 5.13
0; VGT(E/QZ) Var(-Fl’/Ql’) Ql . Ql’ ( )

La relation précédente (eq. 5.13) est I'expression de 'erreur de la moyenne (Var(< F/Q > ) ) de
m mesures corrélées par les angles solides (£j=1 ,). On remarquera que les termes de covariance
entre les angles solides tendent & diminuer I’erreur du taux de fission normalisé moyen < F'/Q >.
Pour des mesures indépendantes (Cov(Q;;Qp) = 0 VI, I' € [1;m]), on retrouve 'expression

classique de la variance d’'une moyenne :

Var(< F/Q >)non—corr (5.14)

- 1
V2 Vartmm

ou Var(< F / @ >)non—corr €st la variance de < F/Q > lorsque les paramétres ne sont pas
corrélés. Dans le cas général, on introduit la fonction de corrélation f. qui prend en compte
la corrélation des angles solides. On obtient alors ’expression de la variance du taux de fission

normalisé moyen que 1’on utilisera dans la suite du calcul :

Var(< F/Q>) = Var(< F/Q >)non—corr + [e(Cov(Q;Qp); VIAT))  (5.15)
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5.2.3 Erreur de la section efficace de fission moyenne < o, ) >

L’erreur de la section efficace de fission moyenne < o, sy > (eq.5.5) est obtenue en

utilisant les équations donnant la variance d’une observable (eq.3.10 & 3.11) :

Var(<owyp >) (s 2 Var(< F/Q>) + 2 Var(on)
< U(n,f) >2 o <O’(n,f)><F/Q> . 7< F/Q >2 <‘7(n,f)>¢n . 7¢%
Var(Q,
+ (S<U(n,f)>9")2 : T(z)
- Cov(0,;Q
+ 2 Z S<0(n’f)>Qn . S<U(nyf)>ﬂl . # (516)
=1 n o 38
avec Scg, y><F/o> = 1 (5.17)
S<U(n,f)>¢n = -1 (5.18)
Scopmp>on = 1 (5.19)
B B Var(< F/QQ>) , Var(E /)
S<U(n,f)>Ql - S<F/Q>Ql - < F/Q > / P’l/Ql (520)
soit :
Var(<ows >) _ Var(<F/Q>) | Var(da) , Var(Q)
< O(n,f) >2 N < F/Q >2 2 02
Var(K F/Q>) <~ _ B/ Cou(Qni )
~- 2. . (5.21)
< F/Q > =1 V(M"(FZ/QZ) Q, .

L’équation obtenue (eq.5.21) fournit l’expression de l'erreur de la section efficace de fission
moyenne. Le terme de covariance entre les angles solides 1 et 29 ne peut pas toujours
étre considéré comme une perturbation a la variance non-corrélée du taux de fission (Var(<
F/Q >non—corr)) (cf. eq. 5.13 & 5.14). Dans le cas général, on introduit une fonction de corréla-
tion f.(Cov(Q1;€2)) afin d’exprimer 'erreur de la section efficace moyenne comme une somme

de termes simples. On obtient alors la relation :

Var(<owmyp >)  Var(< F/Q>)non—corr Var(on) + Var(Qn)
< O, f) >2 N < F/Q>2 2 02
o Var(< F/Q>) zm: F/%  Cov(Q; ()

' <F/Q> =1 Var FZ/QZ Q, .

+ fC(COU(Ql; Ql’); l ) (5.22)
V(ZT‘(< F/Q >) V(U'(< F/Q >)non—cor7“
Cov(Q; ); YIAT) = - 2

avec fo(Cov(Q; Qp); VIAT) <P 2 < F/Q>2 (5.23)

Le tableau (tab.5.2) indique les erreurs du taux de fission normalisé moyen, < F/Q >,

pour deux cas limites correspondant & une corrélation d’erreur nulle ou maximale
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(Corr(Q1; Qo) = W = 0 ou 1). On remarquera qu’une corrélation (>0) des angles
1 - 2

solides tend & diminuer lerreur sur le taux de fission normalisé moyen (tab. 5.2).

Mesures | By | i | S | RCo@: ) | (), | (F5),,
MeV) | (%) | (%) (%)? (%) (%)
Corr(Q1; Q) - 0 +1 - 0 +1
Série n'1 1,84 2,55 1,96 -2,65
2.36 2,55 1,96 2,65
Geel 2.88 2,55 1,96 2,65 255 1,96
T(p,n)3He | 2,88 2,55 1,96 -2.65
3,39 2,55 1,96 -2,65
Série n°2 5,12 1,88 1,54 -1,15 1,88 1,54
5,72 1,88 1,54 1,15 1,88 1,54
Geel 6,82 1 2,63 ; 0,00 2.63 -
D(d,n)*He | 17,35 1,88 1,54 1,15 1,88 1,54

TAB. 5.2 — Erreur sur le tauz de fission normalisé < F/Q > avec et sans corrélation (colonne
3 €4). Les valeurs de la fonction de corrélation (f.) (en (%)?) (colonne 5). Dans notre cas, la
corrélation des angles solides Q1 et Qo n’est pas toujours perturbative suivant les valeurs prises
par le terme de covariance Cov(Q1;Q2) (cf.eq.5.13). Les deux derniéres colonnes présentent les
erreurs systématiques > du tauz de fission normalisé en fonction de la corrélation des angles
solides.

* Cas limite : faibles corrélations d’erreurs des angles solides

Lorsque les termes de covariance Couv(€;2y) ne représentent qu’une perturbation a
Verreur non-corrélée (Var(< F/Q >)non—corr), la relation (eq.5.13) se simplifie. Dans notre cas,
les taux de fission normalisés F} /€ et leur erreur associée sont du méme ordre de grandeur. On

a alors :

!(tab.5.2) - A cette énergie, nous ne disposons que d’une seule mesure (cible Am-2)
2L’erreur systématique du taux de fission normalisé ne prend pas en compte Perreur statistique sur le taux de
fission (cf. eq. 5.3) :

(a%"/i? ) 2 _ Var(F/Q)syst _ Var(Nam) + Var(es) + Var(e;ng)
F/Q syst (F/Q)z (NAm)z (5,")2 (Eint)z
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si, Vi;l € [1;m]
FE/Yy~F//Q  alors F/Q ~ <F/Q> (5.24)
Var(F /)

Var(F /) =~ Var(Fy/Qu) alors  Var(< F/Q >non—corr) & -

Vi (5.25)

Var(< F/Q >)

- < F/Q>?
0 3 = 1
alors < F/Q >2 / lzl MV ar(< F/Q > nom—oom
m
< F/Q>? 2 Cov(Qy; Q)
’ . 2
te 0<lZ<l' (m‘VaT(< F/Q >)non corr> Ql . Ql/ (5 6)

En tenant compte des termes de covariances entre les angles solides, la variance du taux de fission
normalisé est égale a la variance non corrélée a laquelle s’ajoutent les termes de covariances des

angles solides pondérés par le nombre de mesures (m) au carreé.

(5.27)

Var(< F/Q>) ~ Var(< F/Q >)non—corr _ i f: Cov(Q; Q)
<F’/Q>2 - <F/Q>2 2 Q. Qp

o<i<l!

Suivant les mémes hypothéses (eq.5.24), la variance de la section efficace de fission moyenne

(eq.5.21) est alors donnée par la relation suivante :

Var(< o, g >) _ Var(< F/Q >non—corr) Var(¢n) Var(Q,)

<Omp > < F/Q>2? 2 + 02
2 & Cou(u; ) 2 & Cov(n; Qi)
oom? 2 Q.9  m D> Q, . Q (5.28)
o<i<l =1

Dans notre cas, nous avons réalisé deux mesures du taux de fission (Fj—;2); I’écart type de la

section efficace moyenne est égal & :

(Mf ~ Yorl<onn >) (5.29)
<Oy > < O(n,f) >?
(St oy [ SRR
< O(n,f) > - Var(Fy/Q) Var(F2/Qs)
Var(on) Var(Qy)
7 T 2
o] Q3
- l CO’U(Q1;Q2) B COU(Qn;Ql) B COU(Qn§Q2) (5 30)
2 0.0 Qn . Qn . D '
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5.3 Corrélations d’erreurs de mesures moyennes

Dans ce paragraphe, nous nous intéresserons a la covariance de deux mesures moyennes
de section efficace de fission < o(, ) > a deux énergies de neutrons différentes E; et E; parmi

les n mesures réalisées. Nous utiliserons les notations suivantes :

<F/Q>i

e (331

< On,f) > (Ez) = <0> = ; idem pour Ej

ou

— < F/Q >; est le taux de fission normalisé moyen & I’énergie Ej;—; p ;

— ¢l est le flux de neutrons a 'énergie E;—j .

La covariance de deux observables est fonction de p’ paramétres {ay} listés ci-dessous : p’ = 5
{apthmrp={ < F/Q>i; dls < F/Q>55 dns Qn}
ou les paramétres :
~ {<F/Q>;; <F/Q>;; ¢ } sont deux a deux indépendants (Cov(ay; ap) = 0);
~{ < F/Q>;; <F/Q>;; ¢ } sont deux a deux indépendants;
~ { ¢} ; Q, } sont indépendants ;
-{ & } sont indépendants ;
- {<F/Q>;; <F/Q>;;Q, } sont deux & deux corrélés (Cov(ay; arr) # 0);

- { &% o 1 sont corrélés.

Le tableau suivant (tab.5.3) présente les corrélations entre les différents parameétres de deux
mesures de section efficace moyenne aux énergies E; et E; et les sensibilités associées a ces

parametres.

‘ ax /ag H < F/Q>; <F/Q>j ‘ (bz oh ‘ Qn ‘
< F/Q>; Var() Cov() 0 0 Cov()
< F/Q>; Cov() Var() 0 0 Cov()
oL 0 0 Var() Cou() 0
& 0 0 Cov() Var() 0
Q, Cov() Cov() 0 0 Var()
S ok 1 0 1 0 1
S—oo ik 0 1 0 1 1

TAB. 5.3 — Tableau de corrélations et des sensibilités des paramétres de la section efficace de
fission moyenne de 1?*3 Am.
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5.3.1 Corrélations d’erreurs de mesures moyennes d’une méme série

Dans un premier temps, nous allons évaluer la covariance d’une observable a deux éner-
gies différentes au sein d’une méme série de mesures. On peut alors écrire la relation générale

de la covariance de deux mesures (eq. 3.20) :

Cov(<o>p<o>; 4 Var(a
( v J) _ Z Szk Sjk (2]6)
<o> . <0>j — (ak)
p/
Cov(ag; ap
+ Y (Sik S + Si sjk) Covla: aw) 5 39
ap . g
1<k<k’
avec {aptp=1y = {<F/Q>; ¢h; < F/Q > ¢ Q) (5.33)
S<a>i<F/Q>i = 1& S<a>,-<F/Q>j =0 Vij (5-34)
Scosip, = —1 & S<U>i¢% =0 Vij €[l,n] (5.35)
Scos0, = 1 Vi €ll,n] (5.36)
La covariance de deux mesures moyennes est donnée par la relation suivante (cf.tab.5.3) :
Cov(<o>p<o>;)  Var(Qy) Cov(¢l; @) Cov(< F/Q2 > < F/Q>5)
<o> . <o>; ()2 oi . <F/Q>; . <F/Q>;
Cov(< F/Q >i; Q) Cov(< F/Q2>;; Q) (5.37)
<F/Q>; .Q, <F/QQ>; . Q, '

On remarque que la covariance de deux mesures est la somme de la variance de 1’angle solide
sous-tendu par le détecteur neutrons (€2,) et des covariances entre les flux de neutrons, les taux
de fission et I’angle solide (£2,) aux deux énergies E; et Ej. Le premier terme est directement
donné par le tableau des parameétres (tab.3.4). Nous allons discuter des différents termes de

covariances :

— Covariance des flux de neutrons Cov(¢; gﬁ%)

Dans le paragraphe (§3.3.3), nous avons discuté de I'indépendance des différents
termes présents dans la section efficace de fission (tab.3.6). Nous pouvons alors écrire
la covariance des flux comme la somme des variances des paramétres communs aux
deux énergies (cf. eq. 3.20 & 5.4) :

i 4] 5 sim
Covldn: n) _ Tom \ No_ | & (5.38)
& - Dh (@) (Nu )? (™)
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On montre alors que la covariance est le produit des erreurs systématiques des flux

de neutrons (a;ySt) aux deux énergies E; et Ej (cf. §3.3.6) :

Covlghi 6h) _ Var(@ys _ (03" (5.39)

& . Ph bi - B bi - B

— Covariance des taux de fission et de I’angle solide du détecteur de neutrons
Cov(< F/Q >i; Q)

D’aprés 'équation (eq. 3.20), il est possible d’écrire :

Cov(< F/Q > Q)

= > (Scrjas,0 Sa.0. + Sa.o S<rjas,0,)

< F/Q >i . Qy =t
CO'U(Q”; Ql)
(2 P 4
Q. (5.40)
avec Sq,0, = 1 (5.41)
R Var(< F/Q2>) Var(F;/)
VI em) Vi Soposa, =) R ) 542
CO’U(< F/Q >is Qn) m E/Ql COU(Qn; Ql)
= —a. . 4
<F/Q>; ., “ ; (var(ﬂ/91)>i 0,0 %)
_ Var(< F/Q >)n0’ﬂ—COT’T'
auee = ( <F/Q> )

avec m le nombre de mesures du taux de fission (Fj—1,,) et Vi € [1,n].

— Covariance des taux de fission normalisés Cov(< F/Q >;; < F/Q >;)

Les taux de fission normalisés & deux énergies différentes sont liés par les paramétres
systématiques et la corrélation des angles solides des cibles d’américium (€j—1.,). Le
tableau suivant (tab.5.4) indique les corrélations entre les parameétres a deux énergies

différentes (E; et E;) pour deux mesures différentes (1 et 1’).
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TAB. 5.4 —
< F/Q >]‘.

| Cov(ag;ap) || Fu F; | Fri Fyj | Q
Fy; Var() Cov() 0 0 0 0
Fy; Cov() Var() 0 0 0 0
Fy; 0 0 Var() Cou() 0 0
Fy; 0 0 Cov() Var() 0 0
Ql 0 0 0 0 Var() Cov()
Q 0 0 0 0 Cov() Var()

Matrices de covariances des paramétres des taux de fission normalisés < F/Q >; et

On remarque alors que les deux mesures moyennes sont corrélées de la fagon suivante :

— deux taux de fission différents (F} et Fy) sont indépendants quelles que soient les
énergies des neutrons (F; ou Ej), mais au sein d'un méme taux (F; ou Fy), les
mesures & deux énergies différentes sont corrélées ;

— les angles solides des cibles d’américium de chaque mesure (; et ;) sont corrélés

entre eux quelles que soient I’énergie des neutrons.

On peut donc écrire la covariance des taux de fission moyens par la relation’ :

Cov(< F/Q>;; <F/Q>) <= < Var(ak)
= S g1 .S .
< F/Q > . < F/Q >] lzl ; <F/Q>;kl <F/2>;kl (akl)2
m P’
Cov(aks; a
+ Z (ScrjasmiS<r/os;pn +  S<r/asiS<r/os;k) - #
I=1 O0<k<k’ ki Gkt
m p’
Cov(ag; axr)
+2 ) ) Scpjas i Scrjas i T a
o<i<ll  k ki - Okl

/

m p
+ 2 Z Z (S<F/Q>¢kl S<F/Q>jk:’l/

o<i<l! O<k<k’

S o S . .

+ Scr/asar S<r/as k) akl - gy
Var(< /2 >) Q>))
1

Var(F /)
< F/Q1> / ( o

B/ )1 Vi, k;l

avec |S<F/Q>,-kz| = (
et {ag} est I'ensemble des paramétres des deux énergies E; et E; du [ taux de
fission normalisé (F;/€) :
{awty = NG Nigs € ehus Qi U (N} Nbs s ehs Qb5 1€ [15 m]

et p = 10.

!Si ’on somme le nombre de termes de variances et de covariances, on obtient :

Nierme = m.p/ + m.2. 2®=D 4 o mlnol) g g mlmol) o ple-))

pl(p'-1) _

(m.p')?; ce nombre cor-

respond bien aux m.p’ termes de variances et m.p’.(m.p’ — 1) termes de covariances.
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Si 'on ne garde que les termes de covariances non nuls a priori (tab.3.4) et
que I'on introduit la fonction de corrélations des angles solides f. (eq.5.13 & 5.23),

on obtient le résultat suivant? :

Cov(< F/Q >4 < F/Q >))
<F/Q>; . <F/Q>;

m Q 0 > Var(a
o .o 21 <Vaflé‘l/lQl)) <Vaf(ll/n'z/le)) Z V(akl)kl

k=
+ 2. fo(Cov(Q; Qp); YI£TD € [1;m]) (5.45)
Var(< F/Q >)non— ,
avec o = ( ( > é«"/Q ):0" Corr)i Vi
et les paramétres communs aux deux mesures {ax}p, = { Ni,.; elf; et SUts
[1; m]et po = 4
On remarque alors que :
i akl - (LT(FZ/QZ)) : (5.46)
—  (an)? (Fi/Su)* /syst’ '

la relation (eq. 5.45) se simplifie pour obtenir :

Cov(< F/Q2 > < F/Q>5)

<F/Q>i.<F/Q>j R
E/Y F /% Var(F; /)
lz:; <Va7’ E/Ql)) ' (V(LT(F[/Ql)>] ' <VaT(E/Ql)2>syst
+ 2. f(Cov(Q; Q); VI #£1 € [1;m]) (5.47)

En redistribuant les termes de covariances dans I’équation (eq. 5.37), on peut réécrire la cova-

riance de deux mesures moyennes comme la somme des variances des paramétres systématiques

’Dans notre cas, S<r/a>;0, = S<rja>;q,, V l; on retrouve alors le second terme de I’équation (eq.5.12) défini
comme fonction de corrélations f. des angles solides des cibles d’américium Qi1 », (eq. 5.23).
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des deux mesures et des covaviances des parameétres pondérés par le poids de chaque mesure :
Cov(< o >i;<0>5) Var(Q,) Var(¢)syst
<o>; . <o>j ()2 bi - 5
R S L
— ar(Fi /) /i \Var(F /) /i \Var(F/)?/ syst

C i ( B/ )l Cov(Qn; Q)

=1 VCL’I’(E/Q[) Qn . Ql
o - ( B/ ) Cov(Qn; )
s = Var(Fl/Ql) J ' Qn . Ql
+ 2. f(Cov(Q; Q); YIAT € [1;m]) (5.48)
- VCL?“(< F/Q >)nonfco7“7‘ .
avec o = ( “F/0> )l Vi €[l,n]

L’équation (eq. 5.48) est la covariance de deuz mesures moyennes d’une méme série. Pour des

taux de fission similaires et des erreurs voisines, on peut alors simplifier la relation précédente :

st Vi € [Lin], VI, UI'e[l;m],
(R/eu) ~ (/). et (Var(Fi/) ~ (Var(Fe/ou))

alors

(Fl/Ql> ~ <F/Q> et <Var(< F/Q >,wn_m)) ~ (%ﬂm),(azﬂa)

[ [ )
et

Cov(< o >i;< 0 >)) Var(Qy,) Var(¢)syst
<o>; . <0>j (Qn)? bi - Oj
(Var(< F/Q >)n0n_cor7~)
< F/Q >2 syst
2 = Cov(Q; )
om ; Q.

+ 2. fC(COU(Ql; Ql’); Vi#£ I e [lm]) (550)

Q

ol n est le nombre de mesures de section efficace de fission mesurée aux énergies F;—; , et m le
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nombre de mesures du taux de fission Fj—1 ,, a une énergie donnée.
Nous disposons de deux mesures du taux de fission (m—2) ; on peut alors écrire la covariance de

deux mesures moyennes d’une méme série :

Cov(< 0 >45< 0 >)) ~ Var(Qy,) Var(¢)syst <Var(< F/Q >)non_cor7«)
<o>; . <0>j (Qn)Q o; . ¢j < F/Q >2 syst
Cov(Qn; Q1) Cov(Qn; Q)

T oTa, o a2 lCou @i ) (55

5.3.2 Corrélations d’erreurs de mesures moyennes de deux séries différentes

Pour deur mesures appartenant a deuz séries différentes, les angles solides des cibles
d’américium (€;—; 2) et du détecteur de neutrons (2,,) sont différents. L’erreur et les covariances
de ces quantités n’interviennent pas dans I’expression de la covariance de deux mesures moyennes.

On peut donc simplifier I’équation (eq. 5.48) :

Cov(< 0 >;< 0 >)) Var(¢)syst

= 5.52
<o > . <0 >y (bz(b] ( )
m Pc
F /% ) < F/ ) akl
toi-ag ; (Var(Fl/Ql) Var(F; /) kz (axr)?
Var(< F/Q >)n0n_corr) ,
P = Vi ell
avec ( “F/0> . Vi [1,n]
et les parameétres communs aux deux mesures {ax}p,, = { Ni.; elf; e };1 € [1; m] et
Pe = 3Xm
Dans lapprozimation précédente (eq. 5.49), on obtient la relation suivante :
Cov(<o>;<a>;)  Var(d)syst Var(< F >)eyst (5.53)

<o > . <0>j bi . &; < F >2

La covariance de < o >; et < o >, est alors la somme quadratique de I'erreur systématique de
la mesure du flux de neutrons & laquelle s’ajoute I'erreur systématique de la moyenne des taux

de fission < F' >.
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Annexe 3

5.4 Analyse des erreurs des probabilités de fission des ?*32*Cm

Nous rappelons que pour chacune des voies de réaction, en tenant compte de toutes les

corrections, la probabilité absolue de fission s’exprime & partir de la relation suivante (cf.§4.2.2) :

Ny
e @ F) (5.54)

P§(E") .
o

avec qu)c(E*) = ( gart — frnorm - Ng:df - Nécont) ( *) (555)

ou

x est la nature de la particule détectée : p, d, t, ou «a correspondant respectivement
aux noyaux de 2¥Cm*, 24Cm*, 2830m* et 222 Am* formés.

X
B Npart
avec la cible &3 Am* ;

- b“"df(E*) est le nombre de particules x détectées en fonction de I’énergie d’excitation

(E*) est le nombre de particules x détectées en fonction de I’énergie d’excitation

pour une mesure de bruit de fond avec un support de carbone vierge ;

— frnorm est le facteur de normalisation des spectres de bruit de fond, obtenu par la
mesure de la charge en 3He déposée dans une cage de Faraday en aval du dispositif
expérimental ;

- NZ

¥ at Teprésente les événements éliminés correspondant aux réactions sur les éléments

légers (contaminants) dans la voie x.

Dans les parties suivantes, nous détaillerons le calcul des erreurs associées a chaque mesure
de probabilité, puis celles associées a la probabilité de fission moyenne. A chaque étape, les
corrections d’efficacité de détection des fragments de fission et des contaminants rendent les
mesures non-indépendantes. Il est alors intéressant de représenter la matrice de corrélation des

erreurs pour visualiser la répartition de celles-ci au sein d’une série de mesures.
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5.4.1 Variances-covariances d’une mesure d’une probabilité de fission

L’erreur associée & la probabilité de fission est donnée par la relation générale de
la variance d’une observable (chap3, §.3.3.1, eq.3.10). 11 faut prendre en compte l'erreur de
chaque paramétre et les corrélations entre ces paramétres. Dans le cas présent, la probabilité

est une fonction de quatre paramétres statistiques { N’ 7> Npares Npgp NZ .} et d’'un parameétre
w(0)

W(90")

les différents parameétres :

systématique {efc (E*, < >)}. Comme précédemment, nous avons a évaluer les liens entre

- {NF, Nparer Nyger Neont}
La détection des particules chargées légéres et des fragments de fission est réalisée par deux
détecteurs différents, mais non-indépendants puisque la détection des fragments de fission est
relative & l'identification du noyau formé par la particule légére x. Ce lien se traduit par la
présence de coincidences fortuites qu’il faut soustraire pour obtenir les coincidences vraies. Pour
chaque voie, quel que soit le télescope, le taux de coincidence fortuite ne dépasse pas 1% du
total. Ainsi, l'erreur liée & une mauvaise identification du noyau fissionnant est négligeable. On

peut alors considérer que le terme de covariance Cov(N 73 Ny ) est négligeable. Le nombre de

part

particules liées aux réactions parasites sur les éléments légers NZ . étant une fraction (variable)

con

de Ny, il doit exister une corrélation entre ces deux nombres. On peut alors réécrire N, en
fonction du nombre de particules détectées Ny, et le nombre de particules vraies Ny ainsi que

I'erreur qui en dérive :

Nies = Npare = frorm - Nogs (5.56)
oRz., = Xz, + Fiorm - ORg, (5.57)

Ny = Npart = Frorm - Nogg = Neont (5.58)
Neont = Npes — Ny (5.59)
JJQV&M = U?V%es + UJQV% — 2Cov(NY i NY) (5.60)

o
- N} .. représente le nombre de particules aprés soustraction de la mesure de bruit de
fond 12C.
— ong,, est I'écart type relatif a N7
— N7 représente le nombre de particules x "vraies" résultant de la soustraction du bruit
de fond '2C et des réactions sur les éléments légers : N2 = NZ_. — NZ .
— onz . est lécart type relatif & N,
Le dernier terme est alors évalué de la méme fagon que précédemment par la relation suivante

traduisant une corrélation maximale entre ces deux grandeurs :

Cov(NZ,:NT) = oys

mes? mes

. ONg (5.61)
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La mesure de bruit de fond ledf est réalisée avec le méme film de carbone que celui utilisé pour

la cible, mais la mesure est réalisée indépendamment. Le terme Cov(ledf;N‘” ) est donc nul.

part
le terme Cov(Nyyes Neony)

Pour les mémes raisons, N2 ot

ot €tant une fraction variable de

T
part»

est nul.

- {ej(E7, vﬁfv((goo")))}
Un dernier terme de covariance est a évaluer entre le nombre de fragments de fission détectés
et Defficacité du détecteur de fission qui dépend de I’anisotropie d’émission des fragments de
fission. Nous avons vu que I’évaluation du facteur d’anisotropie dépend des taux de comptage par
cellule. A priori, il existe donc un lien entre ces deux grandeurs. Toutefois, le facteur anisotropie
(%%)x utilisé dans la simulation est la moyenne des quatre mesures réalisées par chacun des
télescopes. Ainsi, cette grandeur ne dépend plus directement du taux de comptage N }Cf. On peut

donc considérer Cov(N§, €*(E*, VI:,VTg*’)—))) =0

L’erreur sur la probabilité de fission est donc donnée dans un premier temps par 1’équa-

tion suivante :

opz\ 2 ON% N2 ON;, 2
f — Szx2< f) Spe Nz 2( pm)
( P}”> (Spg.ng) N + (Spp.ng,,,) NZ,.
+ (Spe.nz,)? <—bdf) + (Spre,,,)’ (ﬂ)
roe) (g, Fend)” \ Nz,
ONZT\ 2 Oe \ 2
2 f 2 (L
+ (Spy,Ng) <N$ ) + (Spges) ( p ) (5.62)
f f
o t
w066 Spe ne o par 5.63
fo*part Ngart - fnorm . Ngcdf - chont ( )

f norm - IV, bmdf

f oV bar Ngart - f norm - IV, gdf - N, écont ( )
chont
Spe Ne = (5.65)
fotVcont N]?a?“t — anTm . Nl;rdf — Ngont
Sp}c’N}s = 1 (566)
Sp}bﬁjg = —1 (567)
On peut alors reformuler 'erreur sur la probabilité de fission dans la voie x :
opz 2 NF\2 Ot \ 2 ONe \2 ONT N2
/ — _f) ( f ) ( Nmes ) ( Ncont) 5 68
(PJ%) (N;f + €% + Nz + Nz (5.68)
agpz\ 2 N%\ 2 Oez N 2 oOnz\ 2 2 oNz ONz — ON=z
() = )+ (B + (50)"+ 2ol —00) - (sg9)
Py N7 €% N3 (NZ)
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L’erreur sur la probabilité de fission est donc la somme d’une erreur statistique sur la mesure

Uﬁl}‘}t :
Uﬁft 2 ONE\ 2 N2
( P? ) - <N}c ) + (Ngc ) (5.70)

et d’une erreur systématique asp?t qui traduit les corrections d’efficacité des détecteurs et les

corrections des réactions parasites apportées aux données :
O_syst
( P; >2 = (ﬁ)Z _|_ 2 O-N’IQIE’LES : (O-N%'Les - O-Ni,‘;v) (5 71)
Py €% (Nz)?

Ainsi les corrections apportées aux spectres de particules légéres x ont un impact sur
plusieurs points de mesures de sorte qu’elles ne puissent plus étre considérées comme indépen-
dantes. Il faut donc décrire la corrélation entre les probabilités de fission en fonction de I’énergie.

Cette corrélation d’erreurs, définie dans le chapitre 3 (eq.3.49), permet donc d’écrire :
oPE) o)

Corr(Pf(E1); Pf(Ej)) = apf(Ei) : JP}E(Ej)

(5.72)

5.4.2 Variances-covariances de la mesure d’une probabilité de fission
moyenne

Nous disposons de plusieurs mesures de probabilité de fission. La probabilité moyenne

et son erreur sont données par les relations suivantes :

s N ) |
<Pp> = Z stat /Z (ystat\2 (5.73)

=1 (UP]%“ )12 =1 (UPI )l
Var(< P} >) = ey L B2 5.74
=1 P}c l

La matrice de covariances des mesures moyennes est obtenue en appliquant la relation générale de

la covariance de deux mesures (eq. 3.20) a la probabilité de fission moyenne (eq.5.73). Le tableau

suivant indique les corrélations entre les paramétres des probabililtés de fission a I’énergie F; et

Ej (tab.5.5). Les sensibilités de la probabilité de fission moyenne < P§ >; a I'¢énergie E; & un

paramétre ag sont données par les relations suivantes :

< P >; ag
day, < Pf >

S<prsik (5.75)
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< fq > auuafiow uoissif ap 11quwqosd v) 9p saugwniDd SIP SINQISUIS AP 19 SIIUDLIDAD AP SILUDJ — C'C "HV,

1o- 0 Ao- 0 1o 0 1to- 0 1to- 0 Lo 0 NJ\AAH&&V%
0 M0- 0 Mo- 0 0 0 1Yo- 0 1to- 0 1o I4<id>g
(A ()aoH 0 0 0 0 ()aop  ()aopH 0 0 0 0 (D)
0200 (A | 0 0 0 0 0o (wp | 0 0 0 0 2 (45)
0 0 Owa  ()aop 0 0 0 0 (aop  ()aop 0 0 A(ZN)
0 0 020p  ()wA 0 0 0 0 Oaop  ()aop 0 0 22N
0 0 0 0 ()40 A 0 0 0 0 0 0 0 AE(IN)
0 0 0 0 0 () A 0 0 0 0 0 0 (AN
(Jaop (aop | o 0 0 0 (Jwwpa (aop | 0 0 0 0 16(13)
(Jaop (aop | 0 0 0 0 ()aop ()ava | 0 0 0 0 1($3)
0 0 Oaop  ()aop 0 0 0 0 (O ()aop 0 0 E(ZN)
0 0 Oe0p  (Jaop 0 0 0 0 | Qwp ()wAa 0 0 *(zN)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 | Owa 0 B(IN)
0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 0 (wa H(IN)
M) ) | En) Pan) | YUN) PUN) [ FG) ) [ FEN) Pan) [ FUN)  PUN) [ (Aot

uoIss op 9YI[IqeqoId op 2INSoUW 9WRI-,|

uoIssy op 9Iqeqold op oINsoW dWII-|

191



Analyse des erreurs des probabilités de fission des 24324 Cm Annexes

g Var(< Pf >;) Py
avec | <sz>¢,k,l‘ =y = <PF>; . Var(Pp)e (5.76)
il

En utilisant la notation matricielle (cf.chap.3, §3.3.1, eq.3.13), les covariances des mesures

moyennes de probabilité de fission en fonction de 1’énergie, s’écrivent :
Coo(< PF>)] = [Sepponl” . [Covlagian)] - [S<pysa] (5.77)

Pour les deux mesures de probalilité de fission 1 et 1, les spectres de particules ont été analysés

indépendamment. On peut alors négliger les termes de covariances suivants :
Cov((Ny)is (N )jir)  ~ Cov((N)its (N ) ~ Cov((Ny)js (N7 )jr) = 0 31 # U(5.78)

La relation (eq.5.77) donne le résultat suivant :

Cov(< Py >4 < Py >j) _ i oy . oy (Cov((Ng’)il;(Ng’)ﬂ) . COU((#):’U@?)M)
<Pr>; . <Pr>; — (N9 - (N9 (€B)it - (€5)u
= Cov((€f)us (€3)j1)
+ 2. ;. QG (579)
2 T G

Les deux premiers termes correspondent aux erreurs systématiques de chaque mesure (1) pondé-
rées par les sensibilités. Le dernier terme correspond & la covariance des efficacités de détection
des fragments entre deux séries de mesures 1 et I’. Dans le cas général, ce terme de covariance

est borné par le produit des écarts types systématiques du détecteur de fission :
| Cov((ep)as (€f)jv) | < (oa)i - (0); (5.80)

Pour deux mesures & I'énergie I; (ou FEj), de deux séries différentes (1 et 1), cohérentes entre

elles et avec des erreurs voisines :

si Vi, j € [Lin], et Vi, I € [1;m],
<Pf)i7l = (Pfi>i,l, alors <Pf)i,l ~ < Pf > (5.81)
Var(P¥* stat
(Var(Pf)Smt>i7l ~ (Var(Pfi)Stat>i7l, alors  Var(< Pf >;)"* ~ <% ;
1
alors oy = — (5.82)
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la covariance de deux mesures moyennes aux énergies F; et E; (eq.5.79) se simplifie pour donner :

si YU, I € [km] et Vie [Lin], )~ (fa~ <ef) > (583

Cov(< Pf >;; < PF>; o (Cov((P%)s; (PF);
(PP <Fpz) 1S (OB s
< P> . <Pf>; m? (PFi - (Pf); ],

i)

+

— Cov((€%)ir; (€%
m—1 (( f)zl (f (5.85)
€

m <> <
La matrice de corrélations correspond & la matrice de covariances normalisée & l'unité sur la
diagonale :

Cov(< Pf >4 < P >j)
\/Var(< P§>i) . Var(< P§ >;)

Corr(< Pf >i; < Pf >j) = (5.86)

Dans notre cas, 'erreur statistique est prépondérante quelle que soit la voie de réaction. On
peut alors en déduire une expresssion simplifiée de la corrélation de deux mesures moyennes de

probabilité de fission aux énergies E; et Ej :

o . Var(Pf)i
st Vi, 5 € [1;n], Var(< Pf >;) = — (5.87)
alors

1 m

Corr(< P§ >i; < Pf >j) = - Z Corr((Pf)i; (Pf)j) (5.88)
=1

n m-—1 Cov (6?)1‘“ (ef‘)jl’) < Pf > . < Pf >j)
m < efc >i - < eft >j \/Var(< P;f >;) . Var(< P}” >;)

Pour les mesures ot les erreurs systématiques de 'efficacité du détecteur fission sont petites par

rapport aux erreurs statistiques, la relation (eq.5.89) se simplifie par I’équation suivante :

1 m

Corr(< Pf >i; < Pf>j;) =~ p” Z Corr((Pf)i; (Pf);) (5.89)
1=1

On constate que la matrice de corrélations de m mesures moyennes est la moyenne des matrices

de corrélations de chaque mesure de probabilité de fission.
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5.5 Tableau des mesures de la réaction 2**C'm(n, f)

tot stat syst
Ly, I(n,f) | 9o, Py Ipy TPy TPy

(MeV) (b) (%) (sans unité) | (%) (%) (%)

-1.2197 || 0.0000 | 0.0000 0.1615 6.3120 | 5.6192 | 2.8499
-1.0047 || 0.0000 | 0.0000 0.3241 4.7420 | 3.9030 | 2.6814
-0.7902 || 0.0000 | 0.0000 0.4158 4.0788 | 3.3228 | 2.3337
-0.5752 || 0.0000 | 0.0000 0.5505 3.6426 | 2.8323 | 2.2848
-0.3602 || 0.0000 | 0.0000 0.5985 3.4960 | 2.6271 | 2.2898
-0.1452 || 0.0000 | 0.0000 0.7115 3.3584 | 2.3585 | 2.3494
0.0693 || 3.1021 | 5.9388 0.7653 3.2047 | 2.1925 | 2.3370
0.2843 || 2.5754 | 5.9037 0.7316 3.1391 | 2.1360 | 2.2974
0.4993 || 2.1930 | 5.8891 0.6619 3.1115 | 2.1283 | 2.2698
0.7138 || 2.1448 | 5.8524 0.6871 3.0414 | 2.0113 | 2.2802
0.9288 || 1.9109 | 5.8475 0.6382 3.0321 | 1.9843 | 2.2921
1.1438 || 1.9954 | 5.8139 0.6791 2.9668 | 1.8589 | 2.3122
1.3583 || 1.8068 | 5.8105 0.6173 2.9600 | 1.8482 | 2.3121
1.5733 || 1.7725 | 5.7770 0.6014 2.8938 | 1.7912 | 2.2729
1.7883 || 1.8676 | 5.7362 0.6273 2.8113 | 1.6870 | 2.2472
2.0028 || 1.8043 | 5.7282 0.5995 2.7951 | 1.6488 | 2.2571
2.2178 || 1.7334 | 5.7256 0.5727 2.7897 | 1.6105 | 2.2782
2.4328 || 1.7108 | 5.7239 0.5646 2.7862 | 1.5548 | 2.3119
2.6478 || 1.6899 | 5.6998 0.5583 2.7363 | 1.4982 | 2.2896

TAB. 5.6 — Résultats obtenus pour la section efficace de fission du **>Cm. Le tableau fournit,
suivant ’énergie des neutrons (E,), la section efficace de fission (aa(n f)), Uerreur sur la section
efficace de fission (a(,-(n f)), la probabilité de fission du ***Cm (Py), Uerreur totale (statistique et

systématique) sur la probabilité de fission (afé’;), Uerreur statistique sur la probabilité de fission

stat ) . . 1y . . syst . N
(an ), Verreur systématique sur la probabilité de fission (o5, ). Les points correspondant a une
énergie de neutrons négative sont liés a la méthode de transfert permettant de mesurer la fission
sous le seuil d’énergie de liaison du neutron.
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tot stat syst
Ey In,f) | 99, Py 9Py 9p TPy

(MeV) (b) (%) (sans unité) | (%) (%J;) (%)

2.8623 || 1.6850 | 5.6763 0.5578 2.6871 | 1.4386 | 2.2693
3.0773 || 1.6591 | 5.6514 0.5441 2.6342 | 1.3943 | 2.2347
3.2918 || 1.6864 | 5.6403 0.5506 2.6102 | 1.3322 | 2.2426
3.5068 || 1.6364 | 5.6326 0.5354 2.5935 | 1.2926 | 2.2457
3.7218 || 1.6478 | 5.6203 0.5406 2.5667 | 1.2359 | 2.2476
3.9368 || 1.6697 | 5.6068 0.5494 2.5370 | 1.1787 | 2.2454
4.1513 || 1.6423 | 5.6023 0.5417 2.5271 | 1.1380 | 2.2525
4.3663 || 1.6392 | 5.5962 0.5417 2.5134 | 1.0923 | 2.2613
4.5813 || 1.6109 | 5.5821 0.5335 2.4818 | 1.0546 | 2.2464
4.7958 || 1.6196 | 5.5688 0.5378 2.4518 | 1.0120 | 2.2328
5.0108 || 1.6396 | 5.5638 0.5457 2.4405 | 0.9876 | 2.2303
5.2258 || 1.6806 | 5.5639 0.5603 2.4406 | 0.9626 | 2.2427
5.4408 || 1.7285 | 5.5629 0.5770 2.4385 | 0.9371 | 2.2512
5.6553 || 1.7044 | 5.5591 0.5694 2.4297 | 0.9277 | 2.2448
5.8703 || 1.7598 | 5.5535 0.5883 24170 | 0.9118 | 2.2375
6.0848 || 1.7355 | 5.5589 0.5802 2.4293 | 0.9155 | 2.2468
6.2998 || 1.8863 | 5.6831 0.6297 2.7014 | 0.8960 | 2.5377
6.5148 || 1.8971 | 5.7525 0.6333 2.8445 | 0.9051 | 2.6976
6.7298 || 1.9577 | 5.7619 0.6516 2.8635 | 0.9083 | 2.6962
6.9443 || 1.9371 | 5.6275 0.6448 2.5823 | 0.9228 | 2.4054

TAB. 5.7 — Résultats obtenus pour la section efficace de fission du **>Cm. Le tableau fournit,
suivant l’énergie des neutrons (E,), la section efficace de fission (ag(n_f)), Uerreur sur la section

efficace de fission (ag(n,f)), la probabilité de fission du ***Cm (Py), Uerreur totale (statistique et

systématique) sur la probabilité de fission (Jtpoft), Uerreur statistique sur la probabilité de fission

(Ug;lt), Perreur systématique sur la probabilité de fission (a‘;gySt). Les points correspondant a une

énergie de neutrons négative sont liés a la méthode de tmnsfért permettant de mesurer la fission
sous le seuil d’énergie de liaison du neutron.(suite)
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Annexes Tableau des mesures de la réaction 22Cm(n, f)

5.6 Tableau des mesures de la réaction 2*?Cm(n, f)

E, Tnf) | Towmp Py af;?ft aj”ff“t a]s}jcSt
(MeV) (b) (%) (sans unité) (%) (%) (%)
-0.5418 || 0.0000 | 0.0000 0.0147 0.0000 | 0.0000 | 0.0000
-0.3273 || 0.0000 | 0.0000 0.0143 0.0000 | 0.0000 | 0.0000
-0.1123 || 0.0000 | 22.1732 0.0503 21.6021 | 21.4442 | 2.5750
0.1027 || 0.4459 | 14.4924 0.1309 13.6025 | 13.3595 | 2.5184
0.3172 || 0.7030 | 11.5008 0.2372 10.3570 | 9.6983 | 3.4626
0.5322 || 1.2634 | 9.2200 0.4234 7.7466 | 7.0897 | 3.0560
0.7472 || 1.8170 | 8.3808 0.6196 6.7259 | 5.8780 | 3.1573
0.9622 || 1.9907 | 7.9597 0.6890 6.1933 | 5.5239 | 2.8078
1.1767 || 2.1212 | 7.8097 0.7374 5.9992 | 5.1284 | 3.0978
1.3917 || 2.0336 | 7.8090 0.7013 5.9983 | 5.0082 | 3.3008
1.6067 || 1.9311 | 7.5734 0.6506 5.6883 | 4.8765 | 2.9231
1.8212 || 1.9862 | 7.5076 0.6528 5.6004 | 4.8202 | 2.8308
2.0362 || 2.0405 | 7.3463 0.6616 5.3821 | 4.5847 | 2.8227
2.2512 || 1.9895 | 7.1361 0.6398 5.0916 | 4.3108 | 2.7048
2.4657 || 1.9180 | 7.2327 0.6150 5.2261 | 4.4172 | 2.7952
2.6807 || 1.9569 | 7.2088 0.6281 5.1930 | 4.2892 | 2.9260
2.8957 || 1.8644 | 6.9854 0.5988 4.8780 | 4.1808 | 2.5073
3.1102 || 2.1048 | 6.8804 0.6701 4.7265 4.0224 | 2.4756
3.3252 || 1.9294 | 6.8483 0.6167 4.6796 | 3.9872 | 2.4496
3.5402 || 1.9426 | 6.7755 0.6240 4.5725 | 3.9150 | 2.3566
3.7552 || 1.9821 | 6.6742 0.6395 4.4209 | 3.7194 | 2.3914
3.9697 || 2.0887 | 6.6185 0.6769 4.3364 | 3.5470 | 2.4949
4.1847 || 1.8643 | 6.7029 0.6065 4.4642 | 3.7103 | 2.4743
4.3992 || 1.8875 | 6.7431 0.6169 4.5243 | 3.6179 | 2.7099
4.6142 || 1.7458 | 6.7020 0.5731 4.4628 | 3.6363 | 2.5865
4.8292 || 1.8015 | 6.7034 0.5937 4.4649 | 3.5783 | 2.6566
5.0442 || 1.9028 | 6.7144 0.6286 4.4814 | 3.5979 | 2.6632
5.2587 || 1.9178 | 6.6729 0.6349 4.4189 | 3.5468 | 2.6340
5.4737 || 1.9098 | 6.6794 0.6337 4.4288 | 3.5599 | 2.6342
5.6887 || 1.9931 | 6.8086 0.6627 4.6214 | 3.5685 | 2.9383
5.9032 || 1.9241 | 7.1385 0.6407 5.0949 | 3.6832 | 3.5210
6.1182 || 1.9072 | 7.3412 0.6356 5.3753 | 3.7615 | 3.8158
6.3332 || 1.8681 | 7.1264 0.6224 5.0779 | 3.8635 | 3.2258

TAB. 5.8 — Résultats obtenus pour la section efficace de fission du **>Cm. Le tableau fournit,
suivant ’énergie des neutrons (E,), la section efficace de fission (aa(n f)), Uerreur sur la section
efficace de fission (a(,-(n f)), la probabilité de fission du **3Cm (Py), Uerreur totale (statistique et

systématique) sur la probabilité de fission (afé’;), Uerreur statistique sur la probabilité de fission

stat ) . . 1y . . syst . N
(an ), Verreur systématique sur la probabilité de fission (o5, ). Les points correspondant a une
énergie de neutrons négative sont liés a la méthode de transfert permettant de mesurer la fission
sous le seuil d’énergie de liaison du neutron.
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5.7 Tableau des mesures de la réaction 2*! Am(n, f)

E, O(n,f) T5(n,f) Pf g}?ft J]Sthat U?}St
(MeV) (b) (%) (sans unité) (%) (%) (%)
-0.1716 || 0.0000 | 5.0000 0.0070 0.0000 | 0.0000 | 0.0000
0.0434 || 0.0472 | 33.2150 0.0114 32.8365 | 32.7609 | 2.2271
0.2584 || 0.0706 | 25.5072 0.0197 25.0124 | 24.8872 | 2.3419
0.4729 || 0.1006 | 20.3828 0.0299 19.7601 | 19.6146 | 2.3483
0.6879 || 0.4085 | 10.6069 0.1313 9.3545 | 9.0316 | 2.2242
0.9029 || 0.9617 | 8.1634 0.3234 6.4530 | 6.0409 | 2.2398
1.1179 || 1.3801 | 7.4335 0.4760 5.5007 | 5.0293 | 2.2241
1.3324 || 1.7838 | 7.0099 0.6192 4.9131 4.3687 | 2.2451
1.5474 || 1.6575 | 7.0492 0.5720 4.9690 | 4.4241 | 2.2568
1.7624 || 1.7995 | 6.8927 0.6143 4.7444 | 4.1934 | 2.2192
1.9769 || 1.7756 | 6.8376 0.5998 4.6640 | 4.0986 | 2.2247
2.1919 || 1.8593 | 6.7724 0.6238 4.5679 | 3.9423 | 2.2909
2.4069 || 1.8082 | 6.6889 0.6040 4.4431 3.8329 | 2.2404
2.6214 || 1.8501 | 6.6480 0.6178 4.3814 | 3.7546 | 2.2580
2.8364 || 1.7386 | 6.5981 0.5813 4.3052 | 3.6894 | 2.2183
3.0514 || 1.7465 | 6.5544 0.5789 4.2379 | 3.5943 | 2.2395
3.2659 || 1.8334 | 6.4802 0.6047 4.1223 | 3.4298 | 2.2699
3.4809 || 1.7661 | 6.4687 0.5827 4.1042 | 3.4469 | 2.2196
3.6959 || 1.8028 | 6.4060 0.5953 4.0047 | 3.2922 | 2.2638
3.9109 || 1.7591 | 6.3717 0.5819 3.9495 | 3.2591 | 2.2233
4.1254 || 1.7421 | 6.3261 0.5771 3.8756 3.1825 | 2.2117
4.3404 || 1.8509 | 6.2679 0.6144 3.7798 | 3.0564 | 2.2196
4.5549 || 1.7711 | 6.2547 0.5889 3.7578 | 3.0209 | 2.2288
4.7699 || 1.7701 | 6.2374 0.5901 3.7289 | 2.9672 | 2.2413
4.9849 || 1.7189 | 6.2075 0.5739 3.6787 | 2.9178 | 2.2321
5.1999 || 1.7016 | 6.1967 0.5698 3.6604 | 2.8796 | 2.2343
5.4144 || 1.7075 | 6.1586 0.5726 3.5956 | 2.8274 | 2.2148
5.6294 || 1.8237 | 6.1058 0.6121 3.5043 | 2.7232 | 2.2053
5.8444 || 1.7509 | 6.1024 0.5881 3.4985 2.7042 | 2.2182

TAB. 5.9 — Résultats obtenus pour la section efficace de fission du ' Am. Le tableau fournit,
suivant ’énergie des neutrons (E,), la section efficace de fission (ag(n f)), Uerreur sur la section
efficace de fission (Uo—(n.”); la probabilité de fission du *2Am (Pg), Uerreur totale (statistique et

systématique) sur la probabilité de fission (0'33;), Uerreur statistique sur la probabilité de fission

stat ) P . ) . syst . \
(apf ), Verreur systématique sur la probabilité de fission (o, ). Les points correspondant G une
énergie de neutrons négative sont liés a la méthode de transfert permettant de mesurer la fission
sous le seuil d’énergie de liaison du neutron.
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tot stat syst
En I(n,f) | 9o, Py I Py 9p TPy

(MeV) (b) (%) (sans unite) | (%) (%’) (%)

6.0589 || 1.7648 | 6.0837 0.5931 3.4657 | 2.6514 | 2.2260
6.2739 || 1.7605 | 6.0949 0.5915 3.4853 | 2.6437 | 2.2683
6.4889 || 1.9219 | 6.0683 0.6456 3.4386 | 2.5405 | 2.3122
6.7039 || 1.9998 | 6.0350 0.6708 3.3795 | 2.4905 | 2.2833
6.9184 || 2.0929 | 6.0299 0.7010 3.3705 | 2.4524 | 2.3111
7.1334 || 2.2168 | 6.0124 0.7414 3.3391 | 2.4202 | 2.2996
7.3479 || 2.3479 | 5.9948 0.7841 3.3072 | 2.3895 | 2.2870
7.5629 || 2.3838 | 5.9781 0.7947 3.2769 | 2.3975 | 2.2335
77779 || 2.3272 | 5.9921 0.7747 3.3023 | 2.4445 | 2.2189
7.9929 || 2.4421 | 5.9987 0.8116 3.3143 | 2.4460 | 2.2360
8.2074 || 2.3911 | 6.0275 0.7930 3.3661 | 2.5251 | 2.2252
8.4224 || 2.4323 | 6.0574 0.8058 3.4193 | 2.5679 | 2.2533
8.6374 || 2.4400 | 6.0799 0.8073 3.4591 | 2.6274 | 2.2488
8.8519 || 2.3054 | 6.1341 0.7621 3.5536 | 2.7558 | 2.2427
9.0669 || 2.5321 | 6.1469 0.8362 3.5756 | 2.7546 | 2.2780
9.2819 || 2.4057 | 6.2229 0.7940 3.7046 | 2.9068 | 2.2845
9.4964 || 2.4812 | 6.2866 0.8185 3.8106 | 3.0123 | 2.3229
9.7114 || 2.5082 | 6.3386 0.8271 3.8959 | 3.1433 | 2.2945
9.9264 || 2.4125 | 6.4403 0.7955 4.0592 | 3.3455 | 2.2968
10.1409 || 2.1777 | 6.6169 0.7181 4.3340 | 3.6373 | 2.3564
10.3559 || 2.3563 | 6.6463 0.7770 4.3787 | 3.7059 | 2.3315

TAB. 5.10 — Résultats obtenus pour la section efficace de fission du **Am. Le tableau fournit,
suivant l’énergie des neutrons (E,), la section efficace de fission (Ua(n’f)), lerreur sur la section
efficace de fission (ag(m”), la probabilité de fission du **2Am (Py), Uerreur totale (statistique et
systématique) sur la probabilité de fission (053}), Uerreur statistique sur la probabilité de fission

(afgtjflt), Derreur systématique sur la probabilité de fission (af;y‘gt). Les points correspondant a une

énergie de neutrons négative sont liés a la méthode de tmnsfjert permettant de mesurer la fission
sous le seuil d’énergie de liaison du neutron.(suite)
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