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Résumé

L’étude de la réaction 238U 4 64Ni & 6,6 MeV par nucléon nous a permis d’identifier des rayons
X caractéristiques de I’élément Z = 120. Ces X caractéristiques ont été trouvés en coincidence
avec des fragments de fission des noyaux composés de 120 protons formés au cours de la réaction.
La multiplicité de ces rayonnements rend possible I'extraction des informations sur la probabilité
de formation par fusion dans la réaction étudiée du noyau de Z = 120 ainsi que sur le temps de

fission de ce noyau.
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Chapitre 1

Motivations

La découverte de nouveaux éléments dits super-lourds (de numéros atomiques Z supéri-
eurs a 110) fait 'objet d’une intense compétition entre laboratoires. Les immenses efforts
expérimentaux et théoriques déployés ont été essentiellement déclenchés par la prédiction
dans les années 60 [1, 2] de Iexistence de noyaux doublement magiques, beaucoup plus
lourds que 'uranium, autour desquels se trouveraient des régions plus ou moins étendues
en nombre de neutrons N et de protons Z, des ilots de stabilité, ou les noyaux devraient
avoir des barrieres de fission élevées. Outre 'intérét évident de créer des éléments tota-
lement inconnus sur terre, l'existence de tels noyaux constitue un test crucial pour les
modeles nucléaires. En effet, un simple calcul macroscopique de barriere de fission (le
puits de potentiel qui assure la cohésion du noyau, donc son existence) indique que des
noyaux de Z > 110 ne devraient pas exister : la répulsion entre les protons est si intense
que la barriere de fission calculée est tres faible, voire nulle. Cependant, la plupart des
calculs microscopiques [3, 4, 5, 6, 7] prédisent des effets de couches a température nulle
tres importants pour les noyaux situés dans les ilots de stabilité. Ce sont ces effets de
couches microscopiques qui stabilisent ces noyaux en générant des barrieres de fission
élevées. Toutefois, selon les auteurs [3, 4, 5, 6, 8, 7], différentes hauteurs de barrieres sont
prédites et les fermetures de couches protons varient entre Z=114 et 126, tandis qu'un
consensus semble exister pour la fermeture de couche neutrons a N=184. Certains auteurs
[9] suggerent méme qu’il n’existe pas dans cette région de noyaux doublement magiques,
mais que la stabilisation résulte simplement du nombre d’états impliqués. La figure 1.1
montre, a titre d’exemple, les barrieres de fission calculées a partir du modele de Moller
et Nix [3] en prenant en compte les effets de couches a température nulle. Nous voyons
que dans le cadre de ce modele, Z=114 est prédit étre un nombre magique de protons et

que les barrieres de fission des noyaux proches du maximum de stabilité atteignent des
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Barrieres de fission (MeV) a E¥ =0

125
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F1G. 1.1 — Barrieres de fission a température nulle pour les éléments super-lourds d’apres

le modele de Moller et Nix [3]. L’axe z donne la hauteur des barrieres en MeV.

valeurs supérieures a 9 MeV, soit des barrieres environ trois fois plus élevées que celles

des isotopes les plus stables de 'uranium, présents en quantité abondante sur terre.

La vérification la plus directe de ces prédictions consiste a synthétiser des éléments
super-lourds afin d’étudier leurs caractéristiques. Pour tenter de synthétiser de nouveaux
éléments dans cette région, on utilise généralement des réactions de fusion entre noyaux
lourds. Les noyaux alors formés sont chauds, augmentant la probabilité de fission lors de
la compétition avec les autres voies de décroissance (principalement 1’émission de neu-
trons, voir section 2.1). Pour minimiser la probabilité de fission, I’énergie d’excitation du
systeme est gardée basse, entre 10 MeV et 50 MeV, en utilisant des énergies de bombar-
dement les plus proches possible de la barriere de fusion. Les sections efficaces de fusion

ainsi obtenues sont cependant tres basses. En effet, elles augmentent fortement dans cette
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région avec 1’énergie du projectile. De plus, le processus de fusion est en compétition avec
un autre mécanisme de réaction jouant un role croissant avec la masse des systemes : la
quasi-fission [10, 11, 12, 13]. La quasi-fission peut étre interprétée comme un mécanisme ou
le projectile interagit fortement avec la cible sans pour autant atteindre une configuration
compacte ou les nucléons restent piégés a l'intérieur de la barriere de fission. Faute d’étre
lié, le systeme va se séparer rapidement. La diminution de sections efficaces de fusion pour
les systemes tres lourds est parfois nommée «entrave a la fusion» («fusion hindrance» en
anglais) et peut s’interpréter comme résultant de la dissipation par friction de I’énergie
cinétique du projectile dans la voie d’entrée qui '’empéche de passer la barriere de fusion
[14]. Pour les évenements de quasi-fission ayant completement relaxé 1’énergie cinétique
disponible, la cinématique des noyaux en voie de sortie sera essentiellement gouvernée par
la répulsion coulombienne, comme pour les fragments de fission. De tels évenements sont
tres difficilement discernables d’évenements de fusion suivis de fission. Les expériences de
synthese de super-lourds essaient de sélectionner une énergie optimale de projectile qui
permet de maximiser la section efficace de fusion tout en minimisant 1’énergie d’excitation
et donc la probabilité de fission. Typiquement les énergies d’excitation de ces expériences
varient entre 10 et 50 MeV et menent a la production d'un résidu d’évaporation précédé
par ’évaporation de quelques neutrons [15]. La synthese des super-lourds, test par ex-
cellence de l'influence des effets de couches, devient cependant de plus en plus difficile
a réaliser avec 'augmentation de la masse des systemes comme le montre la figure 1.2
extraite de [15]. Dernierement, 1'élément Z=117 a été synthétisé, avec une section efficace
estimé a environ 1,3 pb, apres 70 jours d’irradiation [16] et I'élément Z=118, avec une
section efficace de 0,5 pb, apres 45 jours d’irradiation [17]. Une simple extrapolation basée
sur la figure 1.2 montre que les intensités de faisceau et les temps d’expérience nécessaires

pour espérer synthétiser des éléments de Z 2 120 deviennent impraticables.

La principale limitation des expériences de synthese est donc 'obligation de créer les
noyaux super-lourds a suffisamment faible énergie d’excitation pour conserver une sec-
tion efficace de production des résidus d’évaporation accessible expérimentalement. Ceci
impose 1'utilisation de certains couples projectile-cible relativement asymétriques ou bien
I'utilisation de cibles ou de projectiles présentant un nombre magique de protons ou de
neutrons. Toutefois, il est possible d’augmenter ’énergie cinétique des projectiles pour aug-
menter les sections efficaces de fusion. Ceci conduit cependant a des énergies d’excitation
plus importantes et donc a une augmentation des probabilités de fission et d’émission de
particules. Malgré la probabilité faible d’observer un résidu d’évaporation lorsque 1’énergie
d’excitation devient importante, la présence de fragments de fission (par opposition a la

quasi-fission) peut servir de témoin de l'existence d’une barriere de fission. La difficulté
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F1G. 1.2 — Sections efficaces de synthese d’éléments super-lourds pour les voies de réaction

indiquées, tirée de [15].
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F1G. 1.3 — Distributions des temps de fission pour différents coefficients de friction. Tirées
de [18].
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consiste donc a caractériser les évenements de fusion suivie de fission parmi une grande
quantité d’évenements de quasi-fission. Il est en effet possible de déterminer, a 1’aide
des distributions angulaires ou des distributions en masse des fragments [19, 13, 20, 21],
une présence dominante du processus de fission ou de quasi-fission. Cependant, pour
déterminer la présence d’une faible fraction d’évenements de fission noyés dans un large
fond d’évenements de quasi-fission, il est nécessaire de recourir a d’autres méthodes. Pour
séparer les deux mécanismes il est possible de se baser sur leurs temps caractéristiques
qui sont tres différents. J. T6ke et al. [19] ont montré a 'aide des distributions angulaires
mesurées pour des processus de quasi-fission induits pour plusieurs systemes que la rota-
tion moyenne des systémes composites durant leur scission correspondait a des temps de
réaction de l'ordre de 1072!s, un temps caractéristique du processus de quasi-fission. La
fission, quant a elle, est un mécanisme dynamique ralenti par la friction nucléaire. De plus,
elle est en compétition statistique avec d’autres voies de désexcitation (voir section 2.1).
Cette compétition crée une distribution de temps de fission tres large pouvant atteindre
des valeurs tres longues. La figure 1.3 montre, dans le cas d’un noyau d’uranium, des
distributions de temps de fission calculées pour différents parametres de friction 3 [18].
Nous voyons que pour I’ 25U (dont la barriere de fission est environ 3 fois plus faible que
celles prédites pour les noyaux doublement magiques a température nulle), la distribution
des temps de fission s’étend, pour la plus faible friction considérée, jusqu’a environ 10~17s,
soit quatre ordres de grandeur de plus que le temps caractéristique de la quasi-fission. La
mesure des temps de réaction permet donc de mettre en évidence la formation d’un noyau
composé super-lourd, des temps de réaction mesurés beaucoup plus longs que les temps
caractéristiques de la quasi-fission constituant la preuve de la présence d’une barriere de

fission importante.

La méthode d’ombre dans un cristal (voir section 2.3) a ainsi été appliquée avec succes
[22] & la mesure des temps de fission des éléments super-lourds Z=114, 120 et 124. Pour
les systemes composés de 120 et 124 protons, parmi I’ensemble des éveénements provenant
des mécanismes de quasi-fission et de fusion-fission, la mesure des temps de réaction a
permis de discerner au moins 8% (pour Z=120) et 12% (pour Z=124) d’évenements avec
des temps de réaction plus longs que 107'8s, donc provenant de la fission de noyaux de
7=120 et 124. En revanche, aucune preuve de l'existence de noyaux de Z=114 n’a pu
étre ainsi obtenue. Des limitations techniques importantes, liées aux cibles cristallines
de grande qualité indispensables pour appliquer cette méthode, empéchent cependant
son utilisation pour explorer les régions susceptibles de constituer des ilots de stabilité.
Par opposition a la technique d’ombre dans les monocristaux, la technique de mesure de

temps par fluorescence X (voir section 2.4) ne présente pas de limitation sur les systeémes
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qui peuvent étre étudiés. Elle est sensible, comme nous allons le voir, a des gammes
de temps de réaction comparables aux gammes atteintes par la technique d’ombre dans
les monocristaux. Dans le présent travail, nous allons appliquer pour la premiere fois
cette technique a I'étude des noyaux super-lourds. Pour valider la méthode, nous allons
étudier essentiellement le systeme 2*U+ ®INi & 6,6 MeV/A, un systéme trés voisin du
systéme %U + "*Ni & 6,6 MeV /A étudié dans [22, 23]. Nous ferons d’abord un rappel
au chapitre 2 sur les temps de fission et les différentes techniques permettant leur mesure
et nous justifierons le choix de la technique de fluorescence X. Nous présenterons ensuite
le systeme que nous allons étudier au chapitre 3 et les caractéristiques des spectres de
fluorescence X attendus pour notre expérience. Le chapitre 4 sera consacré au dispositif
expérimental et le chapitre 5 présentera ’analyse des donnée. Finalement, le chapitre 6
exposera les résultats obtenus ainsi que les conclusions sur les temps de réaction mis en

jeu.



Chapitre 2

A propos des temps de fission

2.1 Rappel sur la désexcitation des noyaux lourds

La stabilité des noyaux repose sur un équilibre entre la force nucléaire, attractive, et
la force électrique, répulsive. Un systeéme composite qui n’est pas lié par un potentiel (par
exemple, le systéme composé formé au cours d’'une réaction de quasi-fission) décroit tres
rapidement vers d’autres noyaux plus stables. Il est alors inapproprié de parler de noyau
pour un tel systeme, il est plus rigoureux de parler d’une résonance. Bohr et Wheeler
ont établi un modele [24] décrivant la fission nucléaire comme résultant du franchisse-
ment d’une barriere de potentiel appelée barriere de fission. Ils ont calculé a I’aide du
modele de la goutte liquide I’énergie potentielle d’'un noyau en fonction de sa déformation.
Cette énergie potentielle présente, pour des noyaux liés, un maximum a une déformation
Gselle, appelée le point selle, au-dela de laquelle le noyau va nécessairement évoluer vers la
déformation correspondant au point de scission, le point ot deux fragments distincts sont
formés et se repoussent. La différence de potentiel entre la déformation correspondant a

I’état fondamental et le point de selle correspond alors a la barriere de fission.

Pour fissionner, un noyau doit donc, s’il dispose d'une énergie d’excitation inférieure
a la barriere de fission, franchir celle-ci par effet tunnel ou, s’il dispose d’une énergie
d’excitation suffisante, se déformer au dela du point de selle. Dans tous les cas, la fission
sera en compétition avec une émission de particules (neutron, proton, a, ) qui doit
étre modélisée. La barriere de fission n’est donc pas une grandeur physique directement
mesurable. Les connaissances expérimentales que nous en avons proviennent généralement

d’une modélisation des probabilités de fission mesurées. En ce qui nous concerne, nous
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allons plutot nous intéresser a des noyaux tres excités et plus précisément au temps de
fission du systeme super-lourd de Z=120 excité a des énergies bien supérieures a la barriere
de fission. Dans le cadre d’une approche purement statistique , le temps de vie du noyau

a chacune des étapes de sa désexcitation est donné par :

h

Ffission + Fparticule

T (2.1)

ot I fission €t I'particule TEPrésentent respectivement les largeurs accessibles par la fission
et par I’émission de particules. Le temps de fission du noyau initial sera donné par les
temps de vie cumulés de chacun des noyaux transitoires formés au cours de la cascade de

désexcitation avant fission.

Une expression classique pour la largeur de fission a été proposée par Bohr et Wheeler
[24]. Elle est basée sur le rapport des densités de niveaux entre le noyau dans un état non

déformé et le point selle.

BW 1 Bb
rew L / pea(E* — By — ¢)de (2.2)
/ QngS(E*) 0 d

ol pgs(E*) est la densité de niveaux correspondant a la déformation de I’état fondamental
pour une énergie d’excitation E*, p,q(E* — By — €) la densité de niveaux au point selle et

By la barriere de fission.

[particute PeUL étre calculé dans le formalisme classique de Weisskopf-Ewing [25] pour
une émission d’une particule p d’énergie £, a partir d’un noyau composé (CN) d’énergie
E, laissant un noyau d’énergie U, = E — B, — E, ou B, est I'énergie de liaison de la

particule :
1 (21, + D ppE,
wCN(ECN) 7T2h2

, ot won(Eeon) est la densité de niveaux du noyau composé a l'énergie E et w(U,) la

op(Ep)w(Uy)dE, (2.3)

Fparticule =

densité de niveaux du noyau fils a I’énergie finale U,, 1, et I, sont la masse réduite et le
spin de la particule émise. L’approche de Weisskopf-Ewing peut étre remplacée par celle de
Hauser-Feshbach [26], prenant ainsi en compte la conservation du moment angulaire. Pour
des émissions de neutrons a partir de noyaux super-lourds, les deux approches donnent

des résultats identiques [27].

Il est a noter que ces calculs dépendent de plusieurs parametres, notamment des den-
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sités de niveaux et des énergies de liaison.

Les barrieres de fission utilisées par Bohr et Wheeler sont uniquement calculées a I’aide
du modele macroscopique de la goutte liquide. Cependant, a partir de ’observation d’une
différence entre les masses mesurées et celles prédites par le modele de la goutte liquide
(formule de masse de Bethe-Weizsécker), il a été proposé que des corrections quantiques,
liées a 'organisation en couches des nucléons, doivent étre apportées aux prédictions de la
goutte liquide et donc aux barrieres de fission calculées a partir de ce modele [1, 2]. Dans
le but d’explorer 'importance des corrections liées au modele en couches sur les barrieres
de fission sur les éléments super-lourds, il a été proposé de mesurer les temps de fission

des éléments super-lourds.

Il est possible de favoriser la fusion-fission par rapport a la quasi-fission en choisissant
des énergies de bombardement bien supérieures a la barriere coulombienne. Il est cepen-
dant prédit que 'effet de la structure en couches des noyaux est progressivement atténué
avec I'énergie d’excitation E* [28] conduisant a une dépendance de la barriere By avec E*

de la forme :
—FEx

Ey

ou AFE est la correction a la barriere de fission macroscopique Bppy (par définition

négative ici) et £y un parametre d’amortissement, fixé empiriquement a 18,5 MeV par
A. Ignatyuk [28] grace a un ajustement effectué sur I'ensemble des noyaux stables. Nous
avons donc choisi d’étudier le temps de fission de noyaux de Z=120 formés a une énergie
d’excitation d’environ 80 MeV. Pour de tels noyaux (voir section 3.1) la correction due a la
structure en couches ne représente plus qu’environ 1% de la correction & température nulle.
Cependant 1’émission de particules refroidissant progressivement le noyau formé, les temps
de fission, suite a I’évaporation de plusieurs neutrons, seront de plus en plus sensibles aux
effets de couches. De plus, des calculs microscopiques récents [29] montrent que 1’évolution
des barrieres de fission avec I'énergie d’excitation est beaucoup plus complexe que ce que
suggere 1’équation 2.4. Notre choix correspond a un compromis entre I'augmentation de
la section efficace de fusion et la diminution des effets de couches, ce choix ayant déja été

validé lors des expérience de blocage[30]

L’émission rapide de neutrons avant la fission est d’autant plus probable qu’il a été
montré que la probabilité de fission devait étre réduite pendant un temps transitoire au
début de la réaction [31]. Cette suggestion a été faite pour permettre de reproduire les

multiplicités de particules émises avant la scission du noyau [32].
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La présence d’un temps transitoire met en exergue la nature dynamique du processus
de fission, I'importance de ’aspect dynamique de la fission ayant déja été prédit plusieurs
années plus tot par H. A. Kramers dans un article traitant d’une maniere générale de la
friction [33]. Dans cet article H. A. Kramers propose une réduction des largeurs de fission

prédites par Bohr et Wheeler en raison de la friction présente dans le milieu nucléaire
(33, 34] :

. BN B paw
I fission = hw,s 1+ —— | T (2.5)
2wsd Zde
ol Wy et wgys sont respectivement les fréquences de 'oscillateur harmonique au point selle
et dans I’état fondamental, 3 un parametre de friction et I'" la largeur de Bohr et
Wheeler définie a ’équation 2.2. La conséquence de la friction sera donc double; d’une
part la largeur de fission a I’équilibre est en réalité inférieure a celle de Bohr et Wheeler,

d’autre part elle est réduite durant le temps transitoire.

Durant le temps transitoire, I’émission de particules sera grandement favorisée, ce qui
contribue a diminuer la température et donc a restaurer les effets de couches. Les barrieres
de fission pour les éléments super-lourds seront donc augmentées par cette émission rapide,
conduisant a des temps de fission de plus en plus longs. La présence d’évenements ayant
atteint un temps de fission tres long est ainsi un indicateur de I'existence de barrieres de
fission relativement élevées pour tous les noyaux transitoires formés au cours de la cascade
de désexcitation avant fission. La suite du chapitre présentera différentes méthodes qui
ont été appliquées a la mesure des temps de fission d’éléments super-lourds, ainsi que la
technique de fluorescence X que nous allons utiliser. Le chapitre se terminera par une

comparaison de ces différentes méthodes.

2.2 Mesures de multiplicité de particules de pré-scission

La méthode la plus souvent utilisée pour mesurer les temps de fission est la mesure du
nombre de particules émises avant et apres la scission [35, 36]. Dans la limite ou I’émission
des particules peut étre décrite de maniere statistique et ou 1’émission simultanée de
plusieurs particules demeure négligeable, le nombre de particules émises est censée fournir
une horloge. Le temps mis par le noyau depuis sa formation et I’équilibration de tous ses

degrés de liberté est alors tiré d’un calcul de la compétition entre la fission et ’émission
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de particules.

Pour calculer le temps a partir des multiplicités de particules, il est nécessaire de cal-
culer les largeurs d’émission et de fission a partir d’'un modele statistique. Ces calculs sont
dépendants de nombreux parametres parmi lesquels figurent les densités de niveaux et les
énergies de liaison des particules émises. L’évolution de ces parametres est généralement
modélisée, conduisant a de grandes incertitudes avec I'augmentation de ’énergie d’exci-
tation, la déformation ainsi que le rapport N/Z. Il est a noter que des noyaux exotiques
peuvent étre créés lors de la désexcitation rendant ainsi les différents parametres utilisés
encore plus incertains. De plus, les résultats de ces modeles sont tres dépendants des
conditions initiales supposées. Par exemple, une premiere analyse effectuée sur une série
de mesures de neutrons de pré-scission faites par Hinde et al. conduit, pour ’ensemble des
systémes étudiés, & des temps de fission compris entre 2 x 107%s et 6 x 1072% [37] alors
qu'une analyse ultérieure des mémes données, prenant en compte des effets dynamiques

dans la réaction, conduit & des temps plus longs allant de 5 x 1072%s a 107185 [38].

Dans la région des super-lourds, pour le noyau Z=110, la mesure de multiplicité de
neutrons de pré-scission a été appliquée [39, 40] et perfectionnée grace a la technique
dite de backtracing (retour aux sources) qui permet la meilleure reproduction possible
des données, grace a la corrélation entre les observables [41]. Cette analyse a permis de
mettre en évidence les distributions de multiplicités de neutrons présentées sur la figure
2.1. La distribution de neutrons de pré-scission présente 3 maxima, a 4, 6 et 8 neutrons, le
maximum a 6 neutrons étant interprété par les auteurs comme étant un artefact résultant
des effets pairs-impairs. Les auteurs associent le maximum & 4 neutrons a la quasi-fission et
celui & 8 neutrons A la fusion-fission du Z=110 (figure 2.1). A partir d'un calcul dynamique
couplé & un modele statistique, Y. Aritomo et al. [42] ont déduit, pour ces données, les

distributions de temps présentées a la figure 2.2.

Toutefois, les multiplicités de neutrons de pré-scission ne sont pas sensibles aux temps
trés longs, comme le montre la figure 2.3. Cette figure, adaptée de [43], présente des
distributions de temps résultant essentiellement d’un calcul statistique de désexcitation.
Les calculs ont été faits pour des noyaux d’uranium excités a 80 MeV (colonne de gauche)
et pour des noyaux composés de thorium formés dans la réaction O +28Pb a 140
MeV. Dans les deux cas, les distributions de temps de fission (ligne supérieure) s’étalent
jusqu’a des temps auxquels les émissions de neutrons de pré-scission (ligne inférieure) sont
totalement inaccessibles : pour des temps de fission longs, les multiplicités de neutrons

ne constituent pas une horloge fiable. Une comparaison des temps moyens obtenus a
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Fi1G. 2.1 — Corrélation entre les neutrons de pré- et de post-scission obtenue par la méthode
du backtracing. Tiré de [39].

partir des multiplicités de neutrons avec ceux obtenus par des méthodes plus directes sera

effectuée a la section 2.4.

2.3 Mesures par la technique d’ombre dans un mo-

nocristal

Le blocage cristallin utilise la propagation des produits de réaction dans un cristal
pour déterminer les temps de fission. Les résultats obtenus ne sont pas dépendants d’un
modele nucléaire. Un monocristal de tres haute qualité cristalline est utilisé comme cible.
Lors de l'interaction d’un projectile avec un noyau cible appartenant a un axe majeur
du cristal, le systeme composé va reculer et sortir de cet axe. Lors d’une fission de ce
systeme composé, les fragments émis dans la direction de ’axe subiront une force répulsive
d’autant plus importante qu’ils sont émis pres de ’axe. Les ions émis le plus pres de I'axe
cristallin subiront un effet maximum et seront déviés de leur trajectoire initiale tandis
que les ions émis loin de I'axe subiront peu d’effet et continueront a se propager dans
la direction d’émission (figure 2.4). Lors de la détection des produits de réaction pour
un mécanisme tres rapide tel que la diffusion élastique, un creux est observé dans la

distribution angulaire, dans la direction de 1’axe cristallin. Le comblement graduel du
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Fic. 2.2 — Temps de fission et de quasi-fission pour le noyau super-lourd Z=110 déduits

des multiplicités de neutrons par Y.Arimoto et al.[42].

25U E'=80MeV J = 0h 160 + 208ph 140 MeV

Scission time

v

Scission time

Pre-scission neutron emission time = Pre-scission neutron emission time

Probability (%)

110 10% 10° 10* 10° 106 1 10 10® 10° 10* 10° 10° 107
Time (102" 5)

Fia. 2.3 — Calcul des temps de fission et des temps d’émission de neutrons. Les neutrons
sont émis sur une échelle de temps plus courte que celle de la fission. La multiplicité de
neutrons obtenue en coincidence avec la fission est donc insensible aux composantes les

plus longues des distributions de temps de fission. Adaptée de [43].



Chapitre 2. A propos des temps de fission 24

Zl . . , E
> proj Zo Rangee 3
j’—\Q—*C \ 4 \ 4 \ 4 \ 4 \ 4 \ 4 L 4 L 4 L 4 *— 5]

©

A

=

o temps courts z
ozi ~=__ 2
¢ 8

+~

<5

A

[

- =
T — g
*— S

+~

O

A

F1G. 2.4 — Principe de la mesure de temps par la méthode du blocage cristallin pour

réaction 7, + Zy — Z3 + Zy4, tiré de [23].

creux est observé lorsque les temps de réaction sont de plus en plus longs. Le remplissage
du creux, résultat de l'effet d’ombre, est corrélé avec la distance a ’axe lors de ’émission
de la particule ou fragment. Connaissant la vitesse de recul du couple projectile-cible, il

est ainsi possible de déterminer le temps de réaction.

Pour un cristal parfait, la déviation maximale devrait étre ressentie par un ion émis
a une distance nulle de I'axe. Cependant, du fait de 'agitation thermique des atomes
du cristal, la zone de déviation maximale est la méme pour toute une région autour de
I’axe du cristal. L’extension de cette région correspond a ’amplitude des vibrations ther-
miques des atomes du cristal. Les creux de blocage pour des temps du méme ordre de
grandeur que les vibrations thermiques sont indiscernables les uns des autres, menant a
une sensibilité minimum en temps de la méthode. La technique impose des limitations,
notamment l'obligation d’utiliser une cible monocristalline mince et suffisamment pure.
Lors des expériences une attention particuliere doit aussi étre apportée pour ne pas utiliser
des régions du cristal qui auraient subi des dommages excessifs. La plus grande limita-
tion vient cependant de l'obligation d’utiliser un cible monocristaline, ce qui restreint

grandement les systemes pouvant étre étudiés. De plus, il n’est possible de mesurer les
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temps de réaction que pour les fragments détectés dans des directions proches d’un axe
cristallin majeur, ce qui limite la mesure de la variation des temps de réaction en fonction
de I'angle. La méthode présente pour notre application, contrairement a la mesure de
multiplicités de neutrons de pré/post scission, 'avantage d’étre tres sensible aux temps
longs et I'inconvénient d’étre moins sensible a des temps tres courts. Une comparaison des
temps déduits de cette technique pour des noyaux proches de 'uranium avec les temps

extraits d’autres techniques sera présentée a la section 2.5.

Un des intéréts principaux de cette technique est qu’elle permet de mettre en évidence
de facon immédiate, sans recourir a aucun modele, la présence de temps de fission supérieurs
au temps nécessaire au systeme composé pour sortir du domaine des vibrations ther-
miques : un remplissage des creux de blocage par rapport a celui mesuré pour la diffusion
élastique (ou méme par rapport & n’importe quel autre creux mesuré) est la signature
expérimentale de la présence de ces temps longs. Cette propriété a été utilisée dans le
domaine des super-lourds [18, 22]. Elle a permis de signer la formation de noyaux com-
posés de Z=120 et de Z=124 formés respectivement dans les réactions **U+Ni a 6,62
MeV/u et 22U+Ge & 6,09 MeV/u et de conclure que parmi les événements de fission
et de quasi-fission, le pourcentage d’évenements ayant des temps de fission supérieurs a
10785 est plus grand que 10%. En revanche, une étude similaire n’a pas permis de mettre
en évidence la formation de noyaux composés de Z=114 lors de la réaction 2*Pb + Ge.
Dans la suite, nous allons décrire en détail expérience 28U+Ni a 6,6 MeV /u [22, 23]
qui a servi de point de départ au présent travail et a laquelle nous ferons fréquemment

référence tout au long du manuscrit.

2.4 Mesures par méthode de fluorescence X

L’utilisation de la fluorescence X pour mesurer les temps de vie nucléaires a été pro-

posée initialement par Gugelot [44] en 1962.

Lors des collisions entre un ion et un atome, du fait de l’excitation coulombienne
(ionisation directe) et de la réorganisation des orbitales électroniques, des lacunes sont
créées dans les couches profondes [45, 46]. Ces lacunes seront éventuellement comblées
par des électrons venant de couches supérieures, émettant alors des rayonnements X dont

les énergies correspondent aux différences des énergies de liaison des électrons :

Ex =U; - Uf (2.6)
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ou Ex est I'énergie du rayon X émis, U; et Uy les énergies de liaison de 1’électron dans
son état initial et final. Pour les couches électroniques internes, les énergies des X va-
rient approximativement comme Z2, rendant alors les énergies de ces rayonnements ca-
ractéristiques du numéro atomique des noyaux émetteurs. En considérant que les temps de
vie du noyau émetteur et des lacunes sont donnés par des exponentielles décroissantes non
corrélées alors il peut étre montré que la probabilité d’émettre un rayon X caractéristique
est en lien avec les deux constantes de temps :

Py = Poe— 2 () (2.7)

Truc + Tlac

ou Px est la probabilité que le noyau émette un X, P, la probabilité pour qu'une lacune
soit présente, T,,. et T respectivement les temps de vie nucléaire et des lacunes et
finalement w(E) le rendement de fluorescence. Considérant qu’il y a plusieurs électrons
sur chaque couche électronique, P,. peut étre supérieure a 1. Par exemple, la couche la
plus interne, la couche K, a 2 électrons, donc pour un rayonnement de type X , P,. vaut

au maximum 2.

La mesure du nombre d’X caractéristiques résultant de la désexcitation des lacunes
créées lors de la collision fournit donc des informations indépendantes de tout modele
nucléaire sur la durée de vie nucléaire. Il convient de noter que dans le cas plus général, des
X caractéristiques peuvent également résulter de processus de conversion interne d’un v ou

de capture électronique, constituant une des principales limitations de cette technique.

La probabilité de créer des lacunes dans le cortege électronique d’un noyau com-
posé issu d'une réaction de fusion est généralement estimée a partir du nombre d’X ca-
ractéristiques détectés en coincidence avec un noyau diffusé élastiquement a grand angle.
En effet, le parametre d’impact mis en jeu dans n’importe quelle réaction nucléaire peut
étre considéré comme équivalent a 1’échelle atomique a celui d’une diffusion élastique a

grand angle. Nous reviendrons sur cette question a la section 3.3.

La largeur naturelle des raies X caractéristiques d'un élément a été mesurée et tabulée
(figure 2.5). Le temps de vie des lacunes t,. est tiré de ces largeurs I" grace au principe

d’incertitude de Heisenberg :

n
T

Dans le cas des noyaux super-lourds, le temps de vie de lacunes est inconnu, ainsi que

(2.8)

Tlac =

nous le verrons a la section 3.2.1.

L’observation d’X caractéristiques d’'un noyau composé et de ses descendants a été
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faite par Chemin et al. pour les réactions p+'%Cd [48] et p+''2Sn par Rohl et al. [49)].
Le processus principal de création des lacunes pour ces réactions est 'ionisation directe
par le projectile lors de la fusion. Ces expériences ont mesuré le temps de vie de noyaux

composés formés par des réactions amenant peu de moment angulaire au systeme.

La mesure d’X en coincidence avec un noyau composé formé lors de fusion avec un
projectile plus lourd a longtemps été voué a 1’échec a cause des importants moments an-
gulaires mis en jeu et du fond ~ inhérent. La mesure de temps de fission présente une
difficulté supplémentaire car, en plus des v statistiques venant de la relaxation du mo-
ment angulaire du noyau composé, une composante importante venant de la désexcitation
des fragments de fission est présente. En revanche, lorsque la technique de fluorescence
est appliquée a la fission, ni la conversion interne, ni la capture électronique ne posent

de problemes, ces mécanismes intervenant a des temps bien supérieurs a celui de la fission.

La technique de fluorescence X a été appliquée a la mesure de la composante longue
de la fission de l'uranium dans la réaction profondément inélastique 233U + 238U & 7.5
MeV par nucléon menant a des temps de fission du quasi-uranium plus grands que ou
égaux & 4x10718s pour une énergie d’excitation de 105 MeV et & 8x10~!¥s pour une
énergie d’excitation de 40 MeV [50]. Dernierement, Wilschut et al. ont tenté de mesurer
les temps de fission des noyaux formés lors de réactions de transfert induites a ’aide d’un
faisceau de °Ne & 30 MeV par nucléon sur une cible de ?32Th. Ils ont déduit un temps
plus court que 3,2 x 10™*¥s pour la fission de Z=92 & 120 MeV d’énergie d’excitation et
1,94 1,5 x 10785 pour Z=93 & une énergie d’excitation de 145 MeV [51]. Dans tous les
cas, la présence d’un fond important a été la limitation principale a la mesure des X en

coincidence avec une réaction nucléaire.

2.5 Comparaison des méthodes

H. Wilschut et V.L. Kravchuk [51] ont effectué une comparaison des temps de fission de
noyaux d’ uranium qui ont été obtenus a ’aide des deux techniques ne mettant en jeu aucun
modele nucléaire, a savoir la technique de fluorescence X et la technique d’ombre dans
un monocristal. La comparaison des résultats est présentée sur la figure 2.6. Les données
U+Si ont été obtenues par Goldenbaum et al. a I’aide de la méthode d’ombre appliquée a

la mesure des temps de fission séquentielle de I'uranium lors de la diffusion sur une cible
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Fi1G. 2.6 — Comparaison entre les temps moyens mesurés par blocage cristallin et par

fluorescence X pour des noyaux d’'uranium (extrait de [51]).

de silicium [30]. Les donnée U+U proviennent des mesures de fluorescence X par Molitoris
et al. [50]. Les derniers points notés This work réferent aux temps de fission obtenus par
fluorescence X par Wilschut et al. [51] lors de réactions de transfert sur une cible de
thorium produisant un noyau d’uranium. Tous les points de la figure 2.6, malgré de larges
barres d’erreur, montrent un bon accord entre eux mais sont difficilement compatibles
avec les temps obtenus avec les multiplicités de neutrons de pré-scission. De nombreuses
valeurs de temps déduits des multiplicités de neutrons sont trouvées dans la littérature
pour les noyaux d’uranium. A titre d’exemple, pour des noyaux d’uranium, on trouve
des valeurs moyennes de temps de fission de 5,8x107%!s & une énergie d’excitation de 97
MeV [52], 1,2x107%s & 80 MeV [53], 5x1071%s & 40 MeV[54], soit des valeurs plus courtes
par quelques ordres de grandeur que celles de la figure 2.6. Méme les ordres de grandeur
obtenus aprés réanalyse des données en incluant des effets dynamiques [38] conduisent
pour les noyaux dans la région de l'uranium a des temps moyens de l'ordre de 1075
pour des énergies d’excitation entre 80 et 120 MeV, temps qui doivent étre comparés aux
quelques 107185 tirés & partir des techniques directes. Ce désaccord s’explique aisément
grace a la figure 2.3, déja présentée, qui met en évidence l'absence de sensibilité des

émissions de neutrons aux temps longs dans la fission.
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Approche expérimentale

Puisque la technique de blocage cristallin dans les monocristaux a été appliquée avec
succes aux mesures de temps de fission de super-lourds, il est intéressant de poursuivre ces
mesures sur d’autres systemes, permettant ainsi de définir d’éventuels ilots de stabilité.
Cependant, le nombre de cibles monocristallines compatibles avec la méthode d’ombre est
relativement limité. Un certain nombre de systeémes (présentés a la section 2.3) ont déja été
étudiés mais il est maintenant difficile, voire impossible, d’étudier de nouveaux systemes.
La comparaison des temps de fission effectuée par H. Wilschut et V.L. Kravchuk (figure
2.6) montre que les temps obtenus a 'aide de la technique d’ombre et la fluorescence
X sont compatibles. La méthode de fluorescence X est donc une méthode appropriée a
la mesure de composantes longues des temps de fission. Dans le but de s’affranchir des
limitations inhérentes a la méthode d’ombre dans les monocristaux, nous avons choisi
d’appliquer la méthode de fluorescence X aux mesures de temps de fission de noyaux

super-lourds.
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3.1 Choix du systéme et rappel sur le systéeme >°U

+ Ni & 6,6 MeV/A

3.1.1 Choix du systeme

Pour développer la méthode de fluorescence X en 'appliquant aux mesures de temps
de fission des éléments super-lourds, nous avons choisi un systéme tres proche du systeme
28U + Ni a 6,6 MeV/A [23, 22] qui a déja été étudié par la technique d’ombre dans les
monocristaux. Cette étude avait permis de mettre en évidence ’existence de noyaux com-
posés de Z=120. Lors de cette expérience la cible était composée de nickel naturel. Cette
composition de cible était imposée en ’absence de monocristaux minces enrichis isotopi-
quement. Pour 'application de la méthode de fluorescence X il est possible de travailler
avec des cibles amorphes enrichies isotopiquement. Nous avons donc choisi d’étudier le
systéme 23U+ %INi & 6,6 MeV /A conduisant au noyau composé 3°2Z120 avec une énergie
d’excitation (pour un noyau composé formé a mi-cible) de 79 MeV. Nous avons bombardé
une cible de %*Ni de 2,0 mg/cm? par une faisceau d’uranium a 6,6 MeV /A accéléré par
le cyclotron CSS1 du GANIL. Pour ce systeme ’angle d’effleurement du projectile est de
14,3° et de 49,7° pour la cible. Pour rappel, I'énergie d’excitation est bien supérieure a
la barriere de fission prédite qui se situerait aux alentours de 7 MeV, selon P.Moller, J.R.
Nix, W.D. Myers et W.J. Swiatecki [3] (voir chapitre 1). La cible de 5/Ni a été choisie
pour se rapprocher de la fermeture de couche de neutrons prédite a N=184. Il est en effet

attendu que la proximité de la fermeture de couche augmente la stabilité du noyau créé.

3.1.2 Rappel sur le systéme 2*U + Ni &4 6,6 MeV /A

Dans la suite de ce manuscrit, nous allons souvent nous référer aux résultats obtenus
pour le systeme 23U + Ni & 6,6 MeV/A [23, 22] lors d’une expérience utilisant la tech-
nique d’ombre dans un monocristal. Dans cette expérience, les produits issus des réactions
nucléaires étaient détectés et identifiés par le multidétecteur INDRA [55], couvrant un
angle solide voisin de 90% de 4w, ainsi que par un télescope dit de «blocage» situé a
20° et permettant une mesure tres précise de la distribution angulaire afin de déterminer
les creux de blocage. Pour tous les détecteurs, une identification en Z tres précise des
produits de réaction a été obtenue grace a un étalonnage a l’aide de plusieurs faisceaux

(U, Pb, Xe, Kr) a différentes énergies couvrant les domaines des énergies détectées. Le
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télescope a 20° fournissait une identification en Z et en énergie des fragments lourds
(Z > 15) tandis que INDRA fournissait en plus de 'identification en Z et en énergie, la
multiplicité des fragments de masse intermédiaire (3 < Z < 15) et des particules légeres.
Tous les produits de réaction étaient ainsi détectés en coincidence et identifiés, permettant

une détermination sans ambiguité des mécanismes de réaction mis en jeu.

La figure 3.1 donne le numéro atomique des produits de réaction détectés dans le
télescope de blocage en fonction de l'énergie a mi-cible, c’est-a-dire 1’énergie lors de
I’émission du fragment en supposant que la réaction s’est produite a mi-cible. 4 zones
sont indiquées sur la figure. Elles sélectionnent 4 groupes de fragments issus de différents
mécanismes de réaction. La sélection I est centrée sur Z=92 entre E=800 et E=1100
MeV. Le Z et I’énergie de ces évenements permettent de conclure qu’il s’agit de diffusion
inélastique du projectile. La statistique sur ces éveénements est cependant trop faible pour
permettre de déterminer les multiplicité de particules. La sélection I (27 < Z < 28,9) est
centrée sur le Z de la cible. Les faibles multiplicités de particules légeres et de fragments
de masse intermédiaire mprc=3x10"3 et mspp=4x10"* sont compatibles avec la faible

excitation du projectile et de la cible lors de la diffusion quasi-élastique.

La nature des fragments observés dans les zones III et IV a été déterminée a 'aide de
la somme des 7 des fragments détectés et des multiplicités de particules 1égeres. La figure
3.2 montre la somme des Z (Zi,) des fragments lourds (Z > 15) détectés dans INDRA
et dans le télescope de blocage en fonction du Z détecté dans le télescope de blocage
(Z12) pour les multiplicités de particules lourdes (Z>15) m=2 et m=3. Le Zr permet de
découper la figure pour retrouver les sélections III (35 < Z < 60) et IV (65 < Z < 85)
définies a la figure 3.1. Pour les éveénements de multiplicité 3 on observe une distribution
d’évenements ayant, en moyenne, Z;,; = 122,1. Ces évenements peuvent étre interprétés
comme des évenements pour lesquels un fragment de fission séquentielle de 'uranium a
été détecté dans le télescope de blocage et le fragment partenaire ainsi que la cible de
recul quasi-élastique ont été détectés dans INDRA. Il est important de noter que pour ces
évenements de fission séquentielle de I'uranium quasiment aucun des fragments détectés
n’a un Zpo supérieur a 65. Pour les évenements de multiplicité 2 on observe, quelque soit
le Zp9, une distribution d’évenements ayant un Z;,; d’environ 120. Z;,; de 120, pour une
multiplicité de 2, indique la séparation binaire d'un systeme composé de la totalité des
protons du projectile et de la cible. Les fragments proviennent donc soit d’'un mécanisme
de quasi-fission, soit d’'un mécanisme de fusion suivie de fission d’un systéeme de Z proche

ou égal a 120. Un deuxieme groupe de fragments est observable pour une multiplicité
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F1G. 3.1 — Produits de réaction détectés a 20°dans la réaction **U+Ni & 6,6 MeV /A,
figure extraite de [23].



Chapitre 3. Approche expérimentale 34

Zone 4 Zone 3
= Z,=1232
120 : Z,=122.1
110 m=3
100
90 -
3
~N
120 Z,=121.2
7,=116.6
110 |
100
Y - 7. =94.6
90 F -2 “

30 70 80

F1a. 3.2 — Somme des numéros atomiques de ’ensemble des fragments lourds (Z > 15)
détectés sur un angle solide de 47 en fonction du Z du fragment détecté dans le télescope
de blocage situé a 20°. La figure du haut correspond aux évenements ayant une multiplicité
de fragments lourds égale a trois tandis que celle du bas correspond a une multiplicité de

fragments lourds égale a 2. Tirée de [23].

m=2, caractérisé par un Z;,; moyen de 94,6, tres semblable au Z du projectile 92. La
distribution en Z de ces fragments associée a une multiplicité m=2 est semblable a celle
des fragments avec une multiplicité m=3. Il est donc raisonnable de supposer que ces
fragments proviennent d’évenements de fission séquentielle pour lesquels le recul élastique
de la cible n’a pas été détecté.

Les fragments détectés a 20°avec Zr9 < 65 ont donc 2 origines, soit une fission séquentielle
d’un noyau d’uranium, soit une (quasi-)fission d’un systeme de Z=120. En revanche, une
simple sélection de Zps > 65 permet de supprimer la fission séquentielle de I'uranium
et de sélectionner des fragments de (quasi-)fission du systeme Z=120. La précision de
la détermination des numéros atomiques ne permet cependant pas de conclure que le
systeme composite ayant émis les fragments a effectivement un Z=120. Néanmoins, les
faibles valeurs des multiplicités de particules légeres chargées et de fragments de masse
intermédiaire mpre = 5,9x1072 et mypp =3,8x1073, en coincidence avec les fragments
pour 65 < Z < 85 indique que pour la quasi-totalité des événements de (quasi-)fission
aucune particule chargée autre que les fragments n’a été émise avant ou apres la fission.
Malgré la résolution limitée et les erreurs sur la détermination du Z, il est donc tout
a fait justifié d’affirmer que les fragments observés pour un Z > 65 proviennent de la

(quasi-)fission du systéme composite Z=120.



Chapitre 3. Approche expérimentale 35

238U + Ni_ 6.6 MeV/A

Quasi-fission + Ppae Bt
fission

Normalized Yield

0.4 0.6 0.8
Y (deg)
Fi1G. 3.3 — Creux de blocage constitués a partir des distributions angulaires de fragments

mesurés a 20° en coincidence avec la zone IIT (figure du haut), la zone IV (figure du

milieu) ou la zone II (figure du bas) (tirée de [23]).
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Les creux de blocage présentés sur la figure 3.3 ont été constitués a partir des fragments
détectés dans le télescope de blocking T2, pour les différentes zones que nous venons de
présenter, a ’exception de la zone I qui ne contient pas suffisamment de statistique pour
permettre de constituer un creux de blocage significatif. La grandeur qu’il faut considérer
pour évaluer les temps de réaction est le pourcentage de remplissage du creux de blocage ;
les fragments émis a des temps tres longs subiront peu 'effet de ’axe cristallin et seront
détectés dans la direction de ’axe. Pour rappel, les fragments émis lors d’un processus
tres rapide sont déviés par ’axe cristallin : leur distribution angulaire est alors marquée
par un creux dans la direction de l'axe. Tous les ions émis dans la direction de 'axe
et a l'intérieur du domaine des vibrations thermiques des ions du cristal vont ressentir
le méme effet de blocage. L’amplitude des vibrations thermiques donne ainsi la limite de
sensibilité inférieure en temps qui peut étre atteinte avec la méthode, ici évaluée & ~10718s.
Dans notre cas, le remplissage minimal du creux a été évalué a 'aide du creux de blocage
constitué en coincidence avec la diffusion inélastique de la cible et donne un remplissage de
10%. En comparaison pour la zone III, contenant uniquement des évenements de (quasi-
) fission, le comblement du creux de blocage atteint 20%. Les 10% supplémentaires de
comblement proviennent d’évenements qui ont un temps de fission supérieur a la limite
de sensibilité, c’est-a-dire qu’au moins 10% des éveénements de (quasi-)fission du systeme
composite Z=120, détectés a 20°, ont un temps supérieur & 107'8s. Le creux de blocage
a aussi été constitué en coincidence avec la zone IV montrant un comblement du creux
de blocage de 50%, soit au moins 40% des éveénements montrant un temps plus long
que 10718s. Cependant, les fragments de cette région proviennent aussi de la fission de

I'uranium séquentielle a la diffusion quasi-élastique ou inélastique.

3.2 Technique de fluorescence X appliquée au systeme

238U _|_ 64Ni

3.2.1 Energies caractéristiques et temps de vie des lacunes

Un des premiers défis liés a 'utilisation des X caractéristiques du noyau Z=120 provient
du manque de connaissance expérimentale de I’énergie des X. Il faut donc se référer a des
prédictions théoriques. Nous avons utilisé ’approche MCDF (Multi-Configuration-Dirac-
Fock) [56, 57]. L’approche Dirac-Fock est équivalente & 'approche Hartree-Fock mais

prenant en compte les effets relativistes du mouvement des électrons pour les ions lourds.
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Ces deux approches utilisent un principe variationnel pour déterminer les valeurs propres
de 'hamiltonien atomique. Les énergies et les probabilités de transitions ont été calculées
par J. Bruneau [58] et par M. Trassinelli [59] qui a utilisé le programme MCDFGME
développé par P. Indelicato et J. Desclaux [60], les 2 programmes donnant des résultats
identiques. Les énergies pour les transitions K d’un atome de Z=120 ionisé une fois sont
présentées dans le tableau 3.1. Sont aussi affichées les valeurs des énergies prédites a partir
d’une approche Dirac-Fock par T.A. Carlson et C.W. Nestor[61] pour un atome ionisé une
fois ainsi que les valeurs déduites des différences d’énergie entre les niveaux d’un atome
neutre calculées par Fricke et Soff [62] dans une approche Dirac-Fock-Slater. Il est a noter
I’excellent accord entre les trois méthodes qui prédisent 1’énergie des raies avec un écart

inférieur a 1 keV.

Les probabilités de transition entre les niveaux ont été calculées dans I'approche MCDF
[58]. Ces probabilités de transition déterminent le temps de comblement des lacunes. Elles
sont présentées dans le tableau 3.1 dans la colonne intitulée «P transition». Elles sont du
méme ordre de grandeur pour les raies K,; et Ko, trois fois plus petites pour la raie
kg, et six fois plus petites pour la raie Kgs. Pour les autres raies les probabilités de
transition peuvent étre négligées en raison de leurs valeurs plus faibles. Le temps de vie
7 d’une lacune K est donc prédit étre de 2,8x107!8s (équation 3.1), une valeur tout a
fait compatible avec les composantes a long temps de fission mesurées lors des expériences

de blocking,

1

TK = =2,8x 107185 3.1
K7 P(Kay) + P(Kaz) + P(Kg1) + P(Kpgs) (3.1)

3.2.2 Elargissement des raies caractéristiques résultant du temps

de vie nucléaire ; influence des processus moléculaires

Lors des collisions nucléaires ou la vitesse des électrons sur les couches internes est
beaucoup plus grande que celle du projectile, les électrons ajustent adiabatiquement leur
trajectoire des qu’ils ressentent le champ combiné du projectile et de la cible. On rentre
alors dans le régime des orbitales moléculaires [63, 64, 65, 66]. La figure 3.4, adaptée de
[67] indique le domaine d’application de cette théorie en fonction du rapport du numéro

atomique des deux partenaires et du rapport de la vitesse du projectile sur celle d'un
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Raie | Niveau initial | Niveau final | E MCDF | P transition | E Carlson | E Fricke
(keV) (x10'7s71) (keV) (keV)
K,, 2p1 /2 1sy/2 183,6 1,2 183,50 183,9
K, 2ps3 /2 1sy1/2 199.,8 1,6 199,62 200,12
Kg, 3p1/2 1s1/2 218,7 0,19 218,66 219,06
K, 33 151/ 2227 0,42 222,63 | 223,12
Kaun 3dss 151/ 223.6 1x103 923,967

TAB. 3.1 - Energie des X-K pour les raies principales de Z=120 avec leur appellation selon
la notation de Siegbahn ainsi que les transitions correspondantes. Les énergies MCDF ont
été calculées [58] a l'aide d'un code MCDF, les énergies Carlson et Fricke sont tirées des
références [61] et [62].

électron en couche K. Les domaines indiqués par SCA et PWBA correspondent respec-
tivement aux approximations «semi-classiques» [68, 69, 70, 71] et «Plane Wave Born
Approximation» développées pour les réactions plus asymétriques ou a de plus grandes
vitesses de projectile [72, 73, 74, 75]. Le domaine d’applicabilité de I"approximation dite
des orbitales moléculaires est indiqué par MO. Notre systéme 28U + 54Ni, en cinématique

inverse, se situe bien dans le régime des orbitales moléculaires.

La figure 3.5 présente un diagramme de corrélation des orbitales moléculaires pour
un systeme lourd, relativement asymétrique, I4+Au. Nous voyons que les électrons les
plus internes n’atteindront ’énergie de la couche K du noyau composé (1s de l'atome
unifié) que progressivement avec une transition continue depuis 1'énergie de la couche K
du projectile. Pour prendre en compte cet effet, R. Anholt [76] a développé une théorie

d’émission d’X moléculaires et nous allons examiner ses conséquences dans notre cas.

R. Anholt a montré a 'aide de la théorie de Weisskopf [77] que le nombre de photons

émis dans I'intervalle en fréquence [w,w + dw]| est donné par

4e*w 9
ol D;s(w) est la transformée de Fourier de la matrice de transition dipolaire D(R(t)) qui

évalue la conversion d’énergie cinétique en énergie électromagnétique :

Dig(e) = (27) 2 [~ Dys(R0)ean { / o — (e dt %} i (33

[ est ici la largeur totale de décroissance de la lacune et le terme en I'/2 est ajouté



Fi1G. 3.4 — Domaine d’application des différentes approximations utilisées pour les modeles

de collisions atomiques. Les explications des différents régimes sont données dans le texte
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F1a. 3.5 — Diagramme d’orbitales moléculaires de I+Au, tirée de [78].

pour reproduire, lorsque D;s et w;y sont constants, la forme lorentzienne naturelle pour
la décroissance d’un atome isolé.
Lors d’une réaction menant a la formation d’un noyau composé suivie de fission, I'intégrale

peut étre divisée en 3 parties.

\/ﬁpif(w):/ZO...+/OT...+/T+OO... (3.4)

ot T est le temps de scission. Pour U'intervalle [0, T], D;f[R(t)] = D;f[R(0)] et w;s(t') sont

constants. La matrice de transition de 'atome unifié se réduit donc a :

Davl) = 7oA leapA(T) ~ 1) (3.5)

A =ilw—wi(0)]T — TayT/2, (3.6)

I'4,u étant la largeur de décroissance naturelle de la lacune. L’émission d’X moléculaires
dans les voies d’entrée et de sortie ( fi)oo et f; °°) va modifier la forme des raies émises. Des
fragments de fission (typiquement dans notre cas des noyaux équivalents a l'iode et I'or) se

déplagant & des vitesses relatives de I'ordre du cm/ns vont mettre environ 5x107%s pour
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parcourir 1 u.a. . Nous voyons sur la figure 3.5 que I'énergie de la couche K de 'atome
séparé d’Au est atteinte & des distances trés inférieures a 1 u.a., de l'ordre de 5x10~2u.a.,
soit en des temps de 'ordre de quelque 10~'%s, beaucoup plus courts que les temps de
vie des lacunes résiduelles. L’émission d’X moléculaires en voie de sortie et d’entrée ne va
donc, dans notre cas, que créer un fond continu et ne devrait que peu modifier les raies

. , c 12 0 +o00
émises par le noyau composé. Nous pouvons donc considérer que f_oo = ~0)

Pour un temps de vie du noyau composé 7, la probabilité d’émettre un X d’énergie
hw devient :

2

(3.7)

AP, mo ° dt 1
—_— —exp(—t —D w
o " Ren(t/r) | =D

Le résultat de I’équation 3.7 a été interprété par R. Anholt [76]comme une conséquence
du principe d’incertitude de Heisenberg. L’équation 3.7 sera utilisée a la section 3.2.5 pour

simuler dans le cas de la réaction **U + 54Ni la largeur des raies X du noyau composé.

3.2.3 Elargissement dii aux configurations électroniques

En conditions expérimentales, les atomes créés sont dans des états d’ionisations élevées,
avec des distributions de configurations électroniques tres larges. Lors des calculs, il
est important de considérer les différentes configurations électroniques pouvant mener a
I’émission d'un X-K. Pour estimer I'importance de cet effet, J. Bruneau [58] a effectué des
calculs MCDF pour différentes configurations. Selon les configurations choisies, 1’énergie
de la raie K,; d'un Z=120 varie entre 199.8 keV pour un ion ionisé une fois, c¢’est-a-dire
une lacune sur la couche K, jusqu’a 207.4 keV pour une ion hydrogénoide. Une telle confi-
guration avec un seul électron est cependant peu réaliste vu les probabilités de trouver
une lacune en couche K treés inférieures a 1 (voir section 6.6). La configuration atomique
la plus probable est bien entendu intermédiaire a ces deux cas extrémes. Il est cependant
difficile de calculer la distribution des différentes configurations mises en jeu mais elle
sera certainement tres large : les différentes raies caractéristiques vont étre sensiblement
déformées par cet effet. En revanche, les temps de vie des lacunes sont relativement peu
affectés par la distribution des configurations : pour un ion présentant une lacune en
couche K, les probabilités de transition sont modifiées de moins de 9% pour les différentes

configurations considérées.
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Fi1G. 3.6 - Elargissement Doppler di a I'acceptance angulaire des détecteurs germanium

calculé pour un photon émis par un noyau reculant a 0° et a la vitesse du centre de masse.

3.2.4 Elargissement par effet Doppler

Dans I'expérience que nous allons décrire au chapitre 4, les détecteurs d’X sont tres
proches de la cible pour maximiser ’angle solide couvert et ils sont placés par rapport
au faisceau a un angle de 127°. Le grand angle solide couvert par les détecteurs germa-
nium (0,204 stéradian) cause un élargissement important des raies observées a cause des
différences d’effet Doppler pour les photons détectés aux différents angles du détecteur.
La figure 3.6 montre le décalage et 1’élargissement en énergie qu'une raie d’énergie Eg
isotrope dans le centre de masse subit. On peut voir qu'une raie subira un élargissement

de 3% a mi-hauteur.
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Simulations
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Fi1G. 3.7 — Simulations de I’élargissement des raies Xx di au temps de fission du noyau ,

pour le noyau Z=120.

3.2.5 Simulation de I’élargissement total des raies

La figure 3.7 représente les spectres en énergie calculés a partir de I’équation 3.7 pour
les raies Kq1, Koo et Kp; caractéristiques de 'élément Z=120 en considérant 4 temps de
vie T (1 = 10717s, 7 = 1078, 7 = 107, 7 = x107%s) de ce noyau. L’énergie de ces
raies, leur probabilité d’occurrence pour une lacune en couche K et le temps de vie de
la lacune K ont été pris d’apres les prédictions du modele MCDF présentées a la section
3.2.1, tableau 3.1. Nous voyons que les trois raies constituant ces spectres sont clairement
séparées pour des temps de vie supérieurs & 107s, mais que la séparation est perdue des
que le temps de vie devient inférieur & 107'%. Les temps de vie inférieurs & 107?°s (donc
typiquement les évenements de fission tres rapide et de quasi-fission dans notre cas) vont
essentiellement contribuer a créer un fond continu sous les raies, mais avec une probabilité
a 200 keV (raie K,;) réduite d’au moins un facteur 200 par rapport a 10717s. Cette figure
montre donc que 'observation d’un pic a 1’énergie caractéristique, méme si les raies ne

sont pas séparées, est la signature de la présence de temps de vie plus longs que 10~ 1%s.
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Simulation de détection des raies Xydu Z = 120
avec effet Doppler
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F1c. 3.8 — Simulations de I’élargissement des raies X de I’élément de Z=120 du a l'effet

Doppler pour une émission a partir d’un résidu d’évaporation.
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Simulation de détection des raies Xy du Z = 120
avec effet Doppler et élargissement
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Fic. 3.9 — Simulation de I’élargissement total des raies X de 1'élément de Z=120 com-
prenant les effets liés aux temps de fission, 'effet Doppler et un élargissement supposé

gaussien de 4 ou 6% de la largeur totale & mi-hauteur.

Comme nous 'avons vu a la section 3.2.4 les raies présentées sur la figure précédente
vont étre élargies et déplacées par effet Doppler. La figure 3.8 montre les spectres obtenus
en incluant effet Doppler pour les 4 temps de vie considérés a la figure 3.7. Nous obser-
vons, outre le décalage en énergie attendu, un élargissement tres significatif. Cependant,
les raies demeurent séparées pour des temps de vie de 107!s. En revanche, la probabilité
d’observer des raies caractéristiques a 190 keV (raie K,; apres décalage Doppler) pour un
temps de vie de 107%°s n’est plus réduite que d’un facteur 15 (au lieu de 200) par rapport
a un temps de vie de 107 7s.

Nous avons vu a la section 3.2.3 que I'élargissement diu aux différentes configurations
électroniques présentes ne pouvait pas étre négligé. L’ordre de grandeur maximum de
cet effet, estimé grace a 'approche MCDF, a été trouvé de 4%. Il convient, de plus,
d’ajouter d’autres sources d’élargissements : les empilements avec des raies de tres basse
énergie provenant de la désexcitation des nombreuses lacunes plus périphériques créées, la
résolution en énergie des détecteurs, la distribution en vitesse du noyau composé résultant
de I'épaisseur de la cible, la distribution en vitesse et en direction du noyau au moment

de sa fission, apres évaporation de quelques neutrons. Tous ces élargissements sont diffici-
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lement quantifiables. Néanmoins, en considérant ’élargissement de 4% di aux différentes
configurations électroniques et le taux d’empillement observé expérimentalement nous
pouvons estimer un élargissement total compris entre 4 et 6% . Nous avons donc ajouté,
en plus de I'élargissement di a Ueffet Doppler (figure 3.8), des élargissements gaussiens de
4 et 6% de largeurs totales a mi-hauteur. Les résultats de ces simulations sont présentés
sur la figure 3.9. Nous constatons qu’avec un élargissement gaussien de 6%, il est impos-
sible de séparer les raies caractéristiques, quel que soit le temps de vie nucléaire. Pour un
élargissement de 4%, les raies peuvent encore étre difficilement séparées vers 10718, mais
cette séparation demandera des nombres de coups importants dans chacune des trois raies.
De plus, le rapport des probabilités & 190 keV pour 10~!7s et 10~2°s n’est plus que d’envi-
ron 10, donc des évenements de fission et de quasi-fission tres rapides vont contribuer de
plus en plus a créer un fond continu dans les spectres mesurés. Pour mettre en évidence
dans notre expérience des temps de vie du noyau composé Z=120 de l'ordre de 10~ '%s,
nous allons donc devoir rechercher, plutot que trois raies caractéristiques bien séparées,
un pic d’environ 60 keV de large, caractéristique de la désexcitation d’une lacune K de
I’élément de Z=120.

3.3 Création des lacunes en couches profondes

Une des variables qu’il est nécessaire de connaitre pour remonter a la probabilité
d’émettre des X caractéristiques est le nombre de lacunes présentes dans la couche K.
Il n’existe pas, a notre connaissance, de formalisme théorique permettant de prédire ces
probabilités pour des systemes présentant une asymétrie de charge importante et une

faible vitesse du projectile relative a celle des électrons.

Il nous faut donc obtenir expérimentalement une estimation de cette probabilité. Nous
allons faire deux hypotheses pour estimer le nombre de lacunes en couche K présentes dans
I'atome unifié créé lors de la formation d’un systéme nucléaire composite : 1) supposer
que les lacunes créées en couche K dans le projectile en voie d’entrée (et uniquement
celles-ci) se transferent intégralement & la couche K de I’atome unifié et 2) supposer que
dans une diffusion élastique les voies d’entrée et de sortie sont équivalentes. Par rapport
a une diffusion élastique, une réaction de fusion s’arréte toutefois a mi-chemin. La figure
3.5 montre que du point de vue énergétique, pour des systemes asymétriques, seul le
partenaire lourd contribue aux lacunes dans 'atome unifié. Pour un systeme symétrique,

la figure 3.10 montre une dégénérescence a faible distance moléculaire de la couche 1s de



Chapitre 3. Approche expérimentale 47
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Fi1G. 3.10 — Diagramme de corrélation pour un systeme symétrique non relativiste avec

un seul électron, tiré de [45].
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I’atome lourd permettant ainsi le transfert d’électrons et de lacunes 1s de ’atome lourd
séparé a la fois vers les couches 1s1/2 et 1p1/2 de 'atome unifié [63]. Une dégénérescence
de ce type, qui ne se produit cependant pas pour des systemes asymétriques, conduirait
a une augmentation des lacunes dans la voie de sortie de la diffusion élastique donc a une
surestimation des lacunes dans ’atome unifié. Il faut noter qu'une telle surestimation ne
peut conduire qu’a une sous-estimation de la probabilité d’émission d’X caractéristiques
du noyau composé, donc a une sous-estimation des temps de fission.

Puisque, d'un point de vue atomique, une réaction nucléaire centrale est équivalente a
une réaction de diffusion élastique a grand angle s’arrétant a mi-chemin, nous déduirons
la probabilité PAY de créer une lacune dans I'atome unifié de la probabilité Pg de créer

une lacune dans le projectile diffusé élastiquement par :

PV = P2, (3.8)
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Dispositif expérimental

Pour mettre en évidence la formation de noyaux composés de Z=120 et obtenir des
informations sur les temps de fission, le dispositif expérimental doit permettre d’atteindre
plusieurs objectifs :

— Détecter et identifier en numéro atomique et en énergie au moins un fragment de

fission (il a été montré au chapitre 2 2 que la détection d'un seul fragment de
70 < Z < 90 est suffisante pour signer la formation d'un systeme composite de
7Z=120).

— Mesurer les X caractéristiques de Z=120 en coincidence avec les événements de

fission.

— Détecter des réactions de diffusion élastique et mesurer en coincidence les X ca-

ractéristiques du projectile afin d’obtenir la probabilité de création de lacunes K
dans le noyau composé (voir 3.3).

Pour atteindre ces objectifs, des ions de 28U3!" accélérés & 6,6 MeV /A par le cyclotron
CSS1 du GANIL, ont été utilisés pour bombarder une cible de %Ni de 2,0 mg/cm? et une
cible de *®Ni de 1,8 mg/cm?. Deux aimants permanents placés de part et d’autre de la cible
empéchaient les électrons arrachés lors du passage du faisceau d’atteindre les détecteurs.
La détection et I'identification des fragments lourds étaient assurées par trois télescopes
composés de chambres a ionisation, suivies de détecteurs silicium a pistes double face. Ces
télescopes seront désignés par la suite sous le nom de télescopes FLUOX. La détection
des X était assurée par trois détecteurs germanium planaires situés a I'arriere de la cible
a 0 =127° et positionnés symétriquement en ¢ . Considérant la faible probabilité de
détection d’Xg de I'élément Z=120 et le rapport signal sur bruit tres faible prévisible,
tous les détecteurs ont été positionnés le plus pres possible de la cible afin de couvrir

un angle solide maximal et nous avons utilisé l'intensité maximales de faisceau (environ
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10® ions par seconde) compatible avec le temps mort de notre acquisition (que nous
avons limité a 30%). Le prix a payer pour tenter d’obtenir une statistique exploitable de
coincidences entre les fragments de fission et les X caractéristiques de Z=120 sera donc
un taux de coincidences fortuites avec des photons de basse énergie (essentiellement des X
et des v de I'uranium) trés important et souvent génant. Le traitement de ces coincidences
sera présenté en détail a le section 5.3 et leur influence sur les résultats sera discutée tout
au long de la présentation. Les télescopes FLUOX seront décrits en détail au paragraphe

suivant (4.1) et les détecteurs germanium a la section 4.2.

Les résultats obtenus avec les télescopes FLUOX et les détecteurs germanium serviront
de support principal au présent travail de these. Le dispositif expérimental effectivement
utilisé visait cependant a atteindre des objectifs supplémentaires, qui ne font pas partie
du présent travail :

— Détecter et identifier en Z et en énergie les deux fragments de fission en coincidence

— Identifier en masse un des fragments de fission

— Suivre I’évolution angulaire vers les petits angles (a 'intérieur de 1’angle d’effleure-

ment) de la proportion des événements de fusion suivis de fission parmi les événements

de quasi-fission.
Pour atteindre ces objectifs, le spectrometre VAMOS a été utilisé. Il était positionné
du coté opposé au faisceau par rapport aux télescopes FLUOX et couvrait des angles
compris entre 10° et 25° afin de détecter des fragments de fission complémentaires a
ceux détectés dans les télescopes FLUOX. VAMOS permet de faire I'identification en Z
et en A des fragments. Un des avantages de VAMOS est que, grace a son pouvoir de
réjection du faisceau, il est possible de détecter des fragments émis a l'intérieur de ’angle
d’effleurement. Une description sommaire du spectrometre VAMOS et de la détection

associée sera donnée a la section 4.3.

4.1 Les télescopes FLUOX

Les 3 télescopes FLUOX étaient utilisés pour détecter les produits de réaction chargés
émis entre § =16°et § =69°(voir figure 4.1). Ils sont composés d'une chambre a ionisation
mesurant la perte d’énergie suivie par un détecteur silicium a pistes double face mesu-
rant 1’énergie résiduelle pour les produits arrétés et la position en X et en Y. Le premier
télescope (entre 16°et 28°) est situé légerement au-dela de 'angle d’effleurement du pro-

jectile. Pour éviter les empilements liés aux hauts taux de comptage dus a la grande
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Fia. 4.1 — Positionnement des télescopes FLUOX, vue du dessus. Les traits pointillés

représentent les sectorisations de I’anode de la premiére chambre a ionisation.
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F1G. 4.2 — Vue du dessus d'un des télescopes FLUOX. La zone en gris représente la surface

active de ’anode.
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F1G. 4.3 — Vue transversale d’un des télescopes FLUOX.
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section efficace de diffusion quasi-élastique aux plus faibles angles de détection, ’anode
de la chambre a ionisation est divisée en trois sections. Les séparations entre les sections
sont a environ 16,5° et 18,0°. Les deux autres télescopes sont situés entre 36° et 48° pour

le deuxieme et 56° et 69° pour le troisieme, voir figure 4.1.

Les chambres & ionisation sont composées (voir figure 4.2) d’une fenétre d’entrée de
mylar, 1,5 pum d’épaisseur, suivie par une deuxieme fenétre de 0,9 pm d’épaisseur. Sur la
deuxieme fenétre sont évaporées de minces bandes métalliques servant a rétablir les lignes
de champ pres des extrémités. Le méme principe de double fenétre est appliqué a I'autre
extrémité (figure 4.2). Les fenétres d’entrée font 25x25 mm? et les fenétres de sortie font
50x50 mm?. Toutes les fenétres sont auto-supportées. Une différence de potentiel de 290
V est maintenue entre I’anode et la cathode pour collecter les électrons produits par le
passage des particules chargées. Pour supprimer la dépendance avec la position verticale
résultant de 'influence des ions positifs sur 'anode, une grille de Frish mise a la terre est

insérée sur le trajet des électrons, entre la cathode et 'anode, a 20 mm de ’anode (figure
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4.3). Le signal n’est pas collecté sur le premier et le dernier centimetre de ’anode parce
que, malgré la deuxieme fenétre, le champ électrique n’est pas uniforme aux extrémités
de la chambre. Les effets de bord sur le champ électrique sont également corrigés grace
a des bandes horizontales conductrices dans les circuits composant les parois. La zone
active de ’anode est représentée en gris sur la figure 4.2. Le signal collecté par I'anode est
passé par un préamplificateur de charge puis amplifié et mis en forme avec une constante
de temps de 1 us par un amplificateur de spectroscopie Ortec 571 (voir figure 4.4). La
chambre est gonflée avec du C'F} a une pression de 20 mbar. L’utilisation du C'Fy permet
d’avoir une grande vitesse de dérive des électrons associée a un fort pouvoir d’arrét. La
pression de 20 mbar est un compromis entre un bon rapport signal/bruit et un faible
seuil de détection. Le gaz est constamment régénéré par circulation forcée assurée par un

régulateur automatique.

L’énergie totale résiduelle est mesurée par des détecteurs silicium situés a ’arriere des
chambres a ionisation. Ce sont des détecteurs a pistes, double face, c’est-a-dire qu’il y a
16 pistes verticales sur la face avant (appelées pistes X) et 16 pistes horizontales sur la
face arriere (appelées pistes Y). Chaque piste X couvre environ 0,8°. L’épaisseur totale
nominale de chaque détecteur est de 300 pum et la surface active mesure 50 mm par 50 mm.
Les détecteurs silicium sont disposés a 'arriere des chambres a ionisation de maniere a ce
que tout I'angle solide couvert par les siliciums soit couvert par les chambres a ionisation.
En pratique, la piste X qui est située au plus petit angle était partiellement masquée par
le cadre de la fenétre d’entrée de la chambre a ionisation. Les détecteurs sont polarisés
sur la face Y par groupe de 4 pistes. Cette configuration permet d’ajuster la tension de
polarisation de chaque groupe indépendamment pour compenser les courants de fuite qui
apparaissent a cause du dommage causé aux détecteurs par les ions détectés. Chaque
piste X et chaque piste Y des détecteurs sont reliées a un préamplificateur de charge. Les
signaux des préamplificateurs ont été mis en forme et amplifiés par des amplificateurs

CAEN N568B, 16 voies, au format NIM, avec une constante de temps de 1 pus.

4.2 Détecteurs germanium

Trois détecteurs germanium a plans paralleles, de géométrie cylindrique, ont été uti-
lisés. La fenétre d’entrée des détecteurs est une feuille mince de carbone et mesure 0,6
mm d’épaisseur. Les détecteurs sont congus pour étre utilisés directement sous vide afin

de les rapprocher le plus pres possible de la cible et de couvrir ainsi un angle solide maxi-
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F1G. 4.5 — Schéma de ’électronique des détecteurs silicium des télescopes FLUOX.
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F1G. 4.6 — Vue schématique (gauche) et photo (droite) d’un des détecteurs germanium.

mal. Des brides permettent de positionner précisément les détecteurs a l'intérieur de la
chambre a réaction tout en maintenant les parties encombrantes telles que les vases de
Dewar a l'extérieur (voir figure 4.6). L’ensemble est monté sur des rails coulissant a 'aide
de soufflets qui permettent d’ajuster la position des détecteurs sous vide, a 'intérieur de
la chambre (figures 4.7 et 4.8). Les détecteurs étaient positionnés symétriquement autour
de T'axe de faisceau avec un angle 6 de 127°. Un angle de 120° sépare chaque détecteur.
I1 sont placés a ¢ = 30°, ¢ =270° et ¢ =150°, dans un repere ou le faisceau se propage en
direction Z et I’axe X pointe vers le haut. La surface utile des détecteurs est de 5,8 cm?2.
A 4,65 cm de la cible, la position la plus proche de la cible a laquelle il est possible de les

amener, chacun des détecteurs couvre un angle solide de 0,25 stéradian.
L’épaisseur des cristaux, 10,1 mm, est optimisée pour avoir une efficacité minimale
pour les v de haute énergie, tout en maintenant une efficacité de détection acceptable

jusqu’a 200 keV (voir section 5.2.2).

Le cristal est polarisé a une tension de -2000 V. Le signal en énergie est traité par un
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Fic. 4.7 — Vue extérieure du montage. Les détecteurs germanium ainsi que leur
préamplificateur et leur vase de Dewar sont montés sur un rail pour ajuster précisément
leur position par rapport a la cible. Une bride reliée a un soufflet assure ’étanchéité entre

le détecteur et la chambre & réaction.
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F1a. 4.8 — Vue intérieure de la chambre a réaction. En noir, les fenétre d’entrée des germaniums.
Les germaniums sont en position la plus proche de la cible. La cible est amenée au centre de
I’ensemble par un porte-cible télescopique. La masse métallique a gauche de 'image est le boitier

contenant les trois télescopes FLUOX.

préamplificateur de charge résistif. Le signal du préamplifiateur est séparé et injecté dans
deux amplificateurs de spectroscopie ayant des gains différents, ce qui permet de couvrir
simultanément deux plages d’énergie, soit une plage de 0 a 100 keV et une plage de 0 a
700 keV (figure 4.9).

Les germaniums sont exposés a des taux de comptage tres importants provenant de
photons de basse énergie (fluorescence X provenant des couches périphériques, bremsstrah-
lung, etc.) ou de plus haute énergie par effet Compton. Pour réduire la probabilité d’em-
pilement avec ces signaux de tres faible amplitude mais trés nombreux, des atténuateurs
constitués d’une feuille de titane d’une épaisseur totale de 500 pum ont été apposés devant
les détecteurs. La figure 4.10 montre un calcul de la transmission de cet atténuateur, pour
des photons entre 0 et 300 keV. Elle atteint 90% & environ 75 keV et diminue rapidement

en deca pour devenir quasi-nulle pour des énergies inférieures a 20 keV.

4.3 VAMOS

Les fragments lourds étaient également détectés a 1'aide du spectrometre VAMOS.

Comme son nom lindique (VAriable MOde Spectrometre), ce spectrometre peut étre
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F1G. 4.9 — Schéma de ’électronique pour les détecteurs germanium.
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F1G. 4.10 — Transmission de la feuille de titane de 0,5 mm d’épaisseur pour des photons
entre 0 et 300 keV. La transmission est définie comme la probabilité pour un photon de

traverser 'atténuateur en restant a la méme énergie.

utilisé dans différentes configurations, toutes basées sur I'utilisation d’un doublet de qua-
drupoles servant a focaliser les ions. Différents modes de fonctionnement du spectrometre
peuvent étre choisis et, selon le mode utilisé, vient s’ajouter un filtre de Wien et/ou un
dipole. Pour les détails concernant la conception et les modes de fonctionnement de VA-
MOS,; voir [79, 80]. Nous avons utilis¢é VAMOS en mode dispersif, positionné entre 10° et
25°, soit a cheval sur I'angle d’efleurement du projectile. L’expérience a été réalisée prin-
cipalement pour une valeur de rigidité magnétique (Bp) de 1,1 Tm, ce qui permettait une
forte diminution du taux de comptage des projectiles diffusés élastiquement grace a la
sélection effectuée sur leur état de charge a la sortie de la cible. Nous avons pu, malgré
les intensités relativement importantes de faisceau, conserver des taux de comptage si-
gnificatifs pour les autres types de réactions dans la détection de VAMOS. Les noyaux
arrivant au plan focal étaient identifiés en 7 a ’aide de leur perte d’énergie mesurée dans
une chambre & ionisation et de I’énergie résiduelle mesurée par un mur composé de 18
détecteurs silicium. Il est possible d’obtenir la masse des ions détectés a ’aide de la trajec-
toire parcourue a l'intérieur du spectrometre et du temps de vol. Pour ce faire, 2 détecteurs
constitués de feuilles émettrices d’électrons (SeD) étaient placés avant la chambre a ioni-
sation, séparés entre eux d’environ 7 cm. Chacun de ces détecteurs nous procurait a la
fois I'instant de passage du noyau et la position en X et en Y de son impact sur la feuille
émissive.

C’est la coincidence entre les signaux issus des deux détecteurs SeD qui était utilisée

pour la logique de déclenchement de ’acquisition lorsque VAMOS était touché. Nous ne
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décrirons pas plus en détail cette partie du dispositif expérimental dont I’exploitation ne

fait pas partie du présent travail de these.

4.4 Circuit électronique de décision

Les signaux analogiques produits par les détecteurs doivent étre numérisés pour étre
enregistrés. L’acceptation des événements était faite a I'aide du module GMT (Ganil
Master Trigger). Selon la configuration des voies touchées, sélectionnée de maniere lo-
gicielle, une porte d’acceptation était générée (Fast Acceptation Gate ou FAG). En cas
d’acceptation, cette porte générait un signal d’ouverture de la porte de codage pour tous
les codeurs d’amplitude. Tous les codeurs présents étaient lus a chaque évenement. La
figure 4.11 résume les différents modes de déclenchement de I'acquisition que nous avons
utilisés :

— Coincidence entre un des télescopes FLUOX et un des détecteurs germanium. Le
déclenchement était alors assuré par la coincidence entre le OU logique de tous les
discriminateurs des pistes X des détecteurs silicium et le OU logique des discrimi-
nateurs des détecteurs germanium.

— Coincidence entre un fragment dans VAMOS et un des détecteurs germanium. Le
déclenchement était assuré par une coincidence entre le ET logique des détecteurs
SeD et le OU logique de détecteurs germanium.

— Coincidence entre un fragment dans VAMOS et un fragment dans un des télescopes
FLUOX.

— Un fragment quelconque dans VAMOS (déclenchement « VAMOS inclusif»). Pour
réduire le taux de comptage, un échantillonnage de 1/100 a été effectué sur le ET
logique des deux détecteurs SeD.

— Un fragment quelconque dans le télescope 1 de FLUOX (déclenchement « FLUOX_1
inclusify). Un échantillonage de 1/30 était appliqué sur ce déclenchement.

— Un fragment quelconque dans le télescope 2 de FLUOX (déclenchement « FLUOX_2
inclusify ). Un échantillonage de 1/100 était appliqué sur ce déclenchement.

— Un fragment quelconque dans le télescope 3 de FLUOX (déclenchement « FLUOX_3
inclusif»). Un échantillonage de 1/100 était appliqué sur ce déclenchement.

— Un photon quelconque dans le germanium & ¢ = 30° (déclenchement «¢ =30 in-
clusify). Un échantillonage de 1/1000 était appliqué sur ce déclenchement.

— Un photon quelconque dans le germanium a ¢ = 150° (déclenchement «¢ =150

inclusif). Un échantillonage de 1/1000 était appliqué sur ce déclenchement.
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— Un photon quelconque dans le germanium a ¢ = 270° (déclenchement «¢ =270
inclusify ). Un échantillonage de 1/1000 était appliqué sur ce déclenchement.
Il est important de considérer que le signal de VAMOS fluctuait beaucoup en temps
a cause de la différence de temps de vol des ions détectés. Pour assurer la coincidence
avec VAMOS, le signal des siliciums et des germaniums était retardé de 100 ns et la porte
de coincidence était ouverte pour 280 ns, dans le cas des siliciums et 590 ns dans le cas
des germaniums. Dans cette configuration, les évenements détectés dans VAMOS étaient
considérés en coincidence avec les siliciums pour un retard entre 100 ns et 380 ns et avec

les germaniums pour un retard entre 100 ns et 690 ns.

Le taux de comptage intégré et instantané de chaque détecteur était enregistré sur deux
échelles distinctes. La premiere échelle mesurait le taux de comptage réel pour controler
leur fonctionnement, les éventuels endommagements subis ainsi que les probabilités d’em-
pilements. La deuxieme échelle recueillait les mémes informations que la premiere, mais
était inhibée pendant le temps mort de I'ensemble du systeme d’acquisition. La comparai-
son de ces 2 échelles permettait de controler en permanence le temps mort de ’acquisition.
Les échelles utilisées sont des modules U2M du GANIL.

Pour controler la mise en temps des différentes coincidences, des convertisseurs temps-
amplitudes (TAC) ont été utilisés pour chaque type de coincidences déclenchant 1’acqui-
sition. Pour chaque paire de détecteurs dont la différence de temps était mesurée par un
TAC le détecteur ayant le taux de comptage le plus faible était utilisé pour déclencher le
TAC pour en minimiser le temps mort. Ces TAC nous ont permis également d’estimer en
ligne les taux de coincidences fortuites entre les déclenchements. En effet, le faisceau pro-
venant du cyclotron était pulsé a 9.38 MHz. Chaque paquet d’ions était donc séparé par
106,6 ns. Ce temps est plus court que la largeur des fenétres de coincidence. Comme nous
le verrons au chapitre 5.3, pour notre expérience, les coincidences fortuites devront étre
cependant traitées de facon spécifique, le temps a prendre en compte pour les coincidences
n’étant pas le temps d’ouverture de la porte de coincidence mais le temps d’ouverture,

beaucoup plus long, de la porte des codeurs d’amplitude.
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F1a. 4.11 — Schéma des circuits logiques utilisés pour le déclenchement de 'acquisition. Gel,
Ge2 et Ge3 sont les signaux logiques produits par les discriminateurs a fraction constante (CFD)
reliés aux amplificateurs rapides des détecteurs germanium. SilX, Si2X et Si3X sont les signaux
venant des sorties OU des CFD 16 voies reliés aux sorties rapides des amplificateurs des pistes X
des siliciums de FLUOX. Le signal Si3X est retardé par rapport a SilX et Si2X pour compenser
I’effet du retard interne du CFD qui était différent.
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F1G. 4.12 — Schéma du controle temporel des coincidences. La référence en temps venant du cy-

clotron est marquée HF'. Les signaux Gel, Ge2 et Ge3 viennent des discriminateurs des détecteurs

germanium. OrGe est un OU entre les signaux des trois germaniums et SiVa un OU entre les

signaux venant des détecteurs silicium de VAMOS.



Chapitre 5

Analyse des données

Nous avons vu au chapitre 2 que l'identification des Z des fragments permettait de
définir des régions impliquant des mécanismes de réaction différents. Pour réaliser cette
identification nous allons tout d’abord étalonner en énergie les deux étages des télescopes
FLUOX. Nous présenterons ensuite les étalonnages en énergie des détecteurs germanium
ainsi que la détermination de leur efficacité en fonction de I’énergie. Les procédures suivies
au cours de cette analyse pour traiter les coincidences fortuites et pour soustraire les fonds
des spectres en énergie des détecteurs germanium seront présentées dans les derniers

paragraphes.

5.1 Télescopes FLUOX

L’étalonnage en énergie des télescopes a été fait a I'aide de la diffusion élastique du
faisceau d’uranium sur des cibles de ®®Ni ainsi que sur une cible d’or. Avec la cible d’or,
I’énergie du projectile est inférieure a la barriere coulombienne du systeme, il est donc
possible de détecter la diffusion élastique & tous les angles. Pour la cible de 5®Ni l’angle

d’effleurement de la cible est de 34,4° et celui du projectile 14,0°.

En plus des couples projectile-cible déja mentionnés il est possible d’utiliser les données
venant d’une autre expérience menée quelques semaines auparavant, avec les mémes
détecteurs et les mémes réglages, ou un projectile de krypton a été diffusé par une cible
d’or, une réaction sous coulombienne ot le krypton diffusé élastiquement peut étre détecté

a tous les angles.
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5.1.1 Etalonnage en énergie des télescopes FLUOX

Un signal provenant d’un générateur d’impulsions tres précis a été injecté a tour de role
a l'entrée de chaque préamplificateur de chacune des voies linéaires des détecteurs consti-
tuant les télescopes FLUOX (chambres a ionisation et détecteurs silicium). L’amplitude
de ce signal a été variée de fagon a couvrir toute la gamme de codage de chacune des voies.
Nous avons ainsi pu vérifier la linéarité de chacune des voies de codage. De plus, la réponse
des différentes voies de codage au générateur d’impulsions a été utilisée pour normaliser
entre eux les différents secteurs de la premiere chambre a ionisation et les différentes pistes
des détecteurs silicium. En effet, les capacités d’entrée des préamplificateurs utilisés étant
sélectionnées pour avoir des valeurs identiques & mieux de 10~*, pour une méme quantité

de charges injectée par le générateur, la réponse de chacune des voies doit étre identique.

La premiere étape de ’étalonnage en énergie a donc consisté a transformer les canaux
issus des codeurs pour chaque détecteur en une grandeur appelée unité générateur (UG),
grandeur directement proportionnelle a 1’énergie collectée. La courbe obtenue est ensuite
ramenée en énergie a l’aide d’'un ajustement linéaire sur les points d’étalonnage en énergie.
Ces derniers ont été déterminés a l'aide de la diffusion élastique des noyaux projectiles
et cibles, aux angles accessibles, dans les réactions 233U+ *®Ni et 28U + Au, ainsi que
la diffusion inélastique de la cible de nickel dans la réaction #*3U + 58Ni, détectée par le
télescope FLUOX entre 16°et 28°. Les particules détectées ont toutes subi une diffusion
¢élastique, a ’exception du nickel mesuré dans la premiere chambre a ionisation. La perte
d’énergie du nickel a été utilisée pour la chambre a ionisation du premier télescope méme
si celui-ci est au-dela de I'angle d’effleurement car la perte d’énergie dans la chambre a
ionisation pour le nickel quasi-élastique n’est que tres légerement supérieure a celle pour le
nickel élastique. Une énergie moyenne de 810 MeV correspondant au nickel quasi-élastique
détecté a 20 degrés a été mesurée [23], soit 20 MeV de moins que I'énergie d'une diffusion

élastique. A cette énergie la différence de perte d’énergie est inférieure a 1,3%.

Pour déterminer les points d’étalonnage, les pertes d’énergie des différents ions diffusés
dans les chambres et 1’énergie résiduelle dans les siliciums ont été calculées a 1'aide des
tables de pertes d’énergie de R. Dayras [81], fondées a basse énergie sur les tables de
Northcliffe et al. [82] et assurant une transition continue a plus haute énergie vers les
tables de F. Hubert et al. [83].

Les énergies obtenues par les siliciums doivent étre corrigées pour le défaut d’ionisation.

La densité de paires électrons-trous créées lors du passage d’un ion au travers de la matiere
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varie avec le numéro atomique de I'ion et son énergie. Pour des hautes densités d’électrons,
le champ électrique utilisé pour collecter les électrons n’est pas suffisant pour séparer
rapidement les ions et les trous, une partie des paires va alors se recombiner diminuant
I’'amplitude du signal mesuré. Moulton et al. ont établi une systématique qui permet de
calculer les défauts d’ionisation (PHD) [84].

PHD = 10"E} (5.1)

ou
a(Z) = 0,02230(Z%/10%) + 0.5682 (5.2)
b(Z) = —0,1425(100/Z) + 0, 0825 (5.3)

et Ey est 'énergie déposée dans le détecteur. Cette correction sera appliquée dans notre

cas apres 'identification en Z (voir 5.1.2).

La premiere chambre a ionisation est segmentée en trois secteurs angulaires : une
importante diaphonie entre les segments a été constatée. Pour compenser les effets de la
diaphonie les charges collectées dans les trois secteurs ont été systématiquement sommeées
en unités générateur. A Paide du détecteur silicium situé derriere la chambre 4 ionisation, il
est possible de mesurer le dépot d’énergie dans la chambre en fonction de la position . Une
inspection de la réponse des chambres a ionisation en fonction de la position horizontale
et verticale montre que celle-ci n’est pas constante. La figure 5.1 montre la variation
relative du dépot d’énergie en fonction de la position verticale pour trois ions de 7Z tres
différents. La piste 1 est la piste la plus proche de 'anode. Plus la particule détectée
passe loin de I'anode et plus I'énergie collectée est faible. Ceci semble indiquer les effets
de recombinaison le long de la trajectoire des électrons bien que les champs électriques
présents soient largement supérieurs aux champs nécessaires pour une bonne extraction
des charges dans du CF4 pur. De plus, le défaut de collection dépend de I'ion détecté mais
la figure 5.1 montre que les valeurs relatives de ce défaut de collection sont suffisamment
similaires pour les différents noyaux pour que la correction, pour une position donnée,
ait été prise proportionelle a la perte d’énergie de l'ion détecté. Pour chaque chambre
d’ionisation les corrections utilisées pour le traitement des données ont été déduites a
partir d'une interpolation linéaire entre les courbes obtenues pour les ions Ni, Kr et U.
Pour les valeurs de pertes d’énergie situées en dehors des courbes de référence la valeur de
correction a été extrapolée a 'aide des deux points en énergie les plus proches. Le résultat

des corrections est montré sur la figure 5.2.

Il faut noter de plus que lors de 'analyse des données de 'expérience faite avec le
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F1G. 5.1 — Réponse des chambres & ionisation en fonction de la position verticale (numéro de

piste Y) de I'ion détecté pour, de haut en bas, les Chlo 1,2 et 3. La réponse relative correspond

au rapport de I’énergie déposée dans la chambre a ionisation lorsque la piste Y du silicium est

touchée sur I’énergie déposée lorsque la piste 8 est touchée.

faisceau de krypton, une dépendance avec la position en X de la réponse des chambres a

ionisation a été observée a partir des dépots d’énergie du krypton diffusé élastiquement sur
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une cible d’or. Malgré des dépots d’énergie constants sur toute l'ouverture angulaire des
chambres, des déficits de collection pouvant atteindre 5% sur les bords ont été observés.
Considérant que les champs sur les bords étaient correctement corrigés (section 4.1), et
qu'un tel déficit n’a pas été observé lors des tests faits avec des sources radioactives, le
champ magnétique de fuite du premier dipole de VAMOS semble étre responsable de cet
effet. Dans notre expérience, nous ne disposons pas de pertes d’énergie constantes sur toute
I'ouverture des chambres et le champ magnétique et le positionnement du spectrometre
étaient différents de ’expérience en krypton, nous n’avons donc appliqué aucune correction
en X.

238 + BN 6.6 MeV/A 120

1-wr, 'Hrr'r‘;-

b .|. .J{."
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Fi1c. 5.2 — 5.2(a) Spectre DE-E sans les corrections pour la dépendance en position de la
réponse des chambres a ionisation et 5.2(b) le spectre DE-E avec les corrections pour la

dépendance en position de la réponse des chambres a ionisation.
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5.1.2 Identification en numéro atomique (Z)

Pour assigner un numéro atomique 7 a chaque fragment détecté, la position des lignes
de Z sur une matrice de corrélation entre I’énergie résiduelle dans le détecteur silicium et la
perte d’énergie dans la chambre a ionisation a été calculée a ’aide des table de R. Dayras
[81]. Le défaut d’ionisation dans le silicium a été retiré de I’énergie résiduelle calculée.
Pour chaque événement détecté, la ligne la plus proche dans cette matrice est déterminée
et le Z correspondant est assigné au fragment. L’énergie résiduelle dans le silicium est alors
corrigée en appliquant la correction de Moulton et al. [84] présentée dans le paragraphe
précédent et I'énergie totale a mi-cible est calculée en prenant en compte toutes les zones
mortes des chambres a ionisation et la perte d’énergie dans la cible. Les étalonnages en
énergie présentées dans le paragraphe précédent ont été appliquées dans un premier temps.
La figure 5.3 du haut présente, pour le télescope 1, la superposition des matrices mesurées
apres étalonnage avec des lignes de Z=28 et Z=92. Nous voyons que, avec cet étalonnage,
la ligne Z=28 passe bien sur le maximum de la diffusion inélastique de la cible mesurée,
mais que la ligne de Z=92 calculée passe tres loin de la diffusion inélastique du projectile,
située a des pertes d’énergie d’environ 38 MeV. Or cette traine de diffusion inélastique
correspond a des Z~92 (voir section 3.1) a 20° et ceci reste vrai sur toute l'ouverture
angulaire du détecteur. Un tel désaccord peut étre dii notamment au fait que les points
de référence pour étalonner les chambres a ionisation dans cette région ont été pris soit
a partir de la diffusion élastique de 'uranium, soit de l'or et ces réactions élastiques
conduisent a des énergies cinétiques (typiquement Ea, ~ Ey ~ 1,4 GeV) treés supérieures
a celle de la diffusion inélastique détectée (autour de 500 MeV) et a celles des fragments
de fission lourds détectés (inférieures a environ 800 MeV). Ceci illustrerait la limite de
validité des tables de perte d’énergie utilisées pour des fragments aussi lourds et aussi peu
énergétiques. Nous avons donc du, pour l'identification en Z dans le premier télescope,
modifier I’étalonnage en énergie de la chambre a ionisation en remplacant les points de
diffusion élastique par un point correspondant a la diffusion inélastique détectée (la perte
d’énergie des noyaux d’uranium dans cette région est sensiblement constante). Nous avons
fait d’hypothese que la diffusion inélastique a tous les angles était piquée sur Z=92 ainsi
que cela a été vérifié a 20° [23]. La faible modification en valeur absolue de ’étalonnage
de la chambre a ionisation a peu de répercussions sur 1’énergie totale. La figure 5.3 du bas
présente avec cet étalonnage de la chambre a ionisation les lignes d’identification obtenues
pour le premier télescope. Comme attendu, la diffusion des noyaux de nickel et d’uranium
sont identifiés respectivement avec Z=28 et Z=92. La distribution en numéro atomique
ainsi obtenue sera comparée a celle obtenue dans la référence [23] et nous verrons qu’'un

accord global satisfaisant est ainsi obtenu.
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Fic. 5.3 — Matrices AE-E obtenues en utilisant un étalonnage fondé sur des pertes
d’énergie calculées dans les chambres a ionisation (figure du haut) ou un étalonnage
fondé sur les données de la référence [23] (figure du bas). La ligne noire épaisse supérieure
correspond a la ligne de Z=92, la ligne noire épaisse inférieure a Z=28 et les lignes bleues

intermédiaires a des Z multiples de 10.
5.1.3 Résolutions obtenues
Les résolutions en énergie obtenues ont été estimées & I’aide de la réaction 238U+ 197 Au.

La figure 5.4 montre les spectres en énergie mesurés sur la piste X7 du détecteur silicium

de télescope 1 lorsque la piste Y10 du méme détecteur est touchée. Nous trouvons 2 pics,
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correspondant a la diffusion élastique de I'uranium pour le pic a plus basse énergie et au
recul élastique de la cible d’or pour le pic a la plus haute énergie. La largeur a mi-hauteur
du pic de 'uranium indique une résolution de 3% pour Z=92. La figure 5.5 présente le
spectre en énergie mesuré par la chambre a ionisation 1-3 lorsque les pistes X7 et Y10
du silicium ont été touchées. La diffusion élastique de 'uranium indique une résolution a
mi-hauteur de +3%. Le pic associé au recul élastique de la cible d’or, attendu autour du

canal 9500 n’est pas visible a cause de son taux de comptage faible a cet angle.

Pour des fragments de Z voisins de I'uranium la figure 5.6 montre que la résolution de
+3% sur la perte d’énergie mesurée correspond a une résolution d’environ +3 Z pour les
noyaux voisins de 'uranium. Rappelons que le fonctionnement des chambres a ionisation
était dans cette expérience probablement perturbé par le champ magnétique de fuite de
VAMOS. Dans la suite de I'analyse, cette relativement mauvaise résolution en 7 devra

étre prise en compte.

Uy 238y £ 97A4 6,6 MeV/A

= Detecteur silicium
- Y Bande X7

Coups
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| | | 1 | | 1 L 1 |
11000 12000 13000
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F1G. 5.4 — Résolution en énergie de la piste X7 du détecteur silicum du premier télescope

de FLUOX mesurée pour de la diffusion élastique dans le systeme 233U + ¥7Au.
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5.2 Détecteur germanium

5.2.1 Etalonnage en énergie

L’étalonnage en énergie des détecteurs germanium a été effectué a 'IPN d’Orsay [85] a
partir des mesures réalisées en fin d’expérience a l'aide de différentes sources d’étalonnage
gamma et X. Les raies utilisées sont listées dans le tableau 5.1. La position des pics a été
relevée a l'aide de I'ajustement d’une gaussienne, une fois le fond soustrait. Pour les pics
composés de plusieurs raies (X-K, du **Ba par exemple) mais non séparées, I'énergie du
pic a été prise comme la moyenne des énergies individuelles pondérées par leur intensité
relative. Deux étalonages différents ont été effectués pour les voies grand gain et pour

les voies petit gain. Notre intérét est essentiellement porté sur la voie petit gain car la

%35:— % +""Au 6,6 MeV/A
o r Chambre a ionisation 1_3
30— Bandes Silicium X7 et Y10
25
20/
W
101
s|-
Ozllllllllllllljllllnﬂnllll JIIL!IJ[IIIL

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000
Canaux

F1G. 5.5 — Résolution en énergie de la chambre a ionisation du premier télescope FLUOX

mesurée pour de la diffusion élastique dans le systéme 238U + ¥7Au.
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Fi1G. 5.6 — Effet sur la résolution en Z de la résolution en énergie de la chambre a ionisation.
Les trois lignes horizontales servent de repere pour une perte d’énergie associée a une
résolution de £3%.

gamme en énergie qu’elle couvre permet de mesurer les X du Z=120, aux alentours de
200 keV. Pour cette voie, les pics utilisés ont été choisis pour optimiser I’étalonnage a 200
keV, c’est-a-dire permettre la superposition la meilleure possible des pics mesurés autour
200 keV sur les 3 détecteurs . Ceci nous a amené a des étalonnages en énergie utilisant
une fonction polynomiale de degré 2 pour le détecteur a ¢ = 30° et de degré 5 pour les
détecteurs a ¢ = 150° et 270° afin de corriger les non-linéarités des codeurs utilisés sur les
voies linéaires des amplificateurs de spectroscopie ayant un petit gain. La méme procédure
a été appliquée pour la voie grand gain en s’efforcant d’optimiser la concordance entre les
trois détecteurs autours de 90 keV, énergie ou les X de I'uranium sont détectés (tableau
6.2.1). Les étalonnages obtenus pour les détecteurs a ¢ = 30° et ¢p=150° sont données
par une fonction polynomiale de degré 3 et pour le détecteurs ¢ = 270° par une fonction

polynomiale de degree 6.

5.2.2 Efficacité

L’efficacité est déterminée par le ratio du nombre de photons détectés sur le nombre de
photons émis. Le nombre de photons émis dans tout ’espace par une source radioactive est

déterminé a partir de son l'activité. L’activité a un instant t est connue grace a une mesure
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Source | Energie (keV) | Intensité (%) | Gel | Ge2 | Ge3 | ref
133Ba, 30,9 98,8 . fab
152y 45,37 11,1 ° nudat2
133Ba 53,2 2,20 ° fab
07R4 72,8 21,4 ° ° e | nudat2
07B; 75,0 35,7 o ° e | nudat2
13334, 81,0 34,1 ° ° ° fab
07Bj 84,9 8,27 ° ° e | nudat2
07B; 87,3 8,02 ° ° e | nudat2
152y 121,8 28,40 o | o | o fab
152Fy 2447 7,54 o | fab
13334 276,4 7,17 o | o | o fab
13313, 302,9 18,3 ° ° ° fab
152Fy, 344.3 26,53 . ° fab
133Ba 356,0 62,0 o | o fab
1333, 383.,9 8,93 ° fab
152Fy 411,1 2,246 ° fab
207Fy, 444.0 3,10 ° fab
07Bj 569,70 97,76 ° ° e | nudat2

75

TAB. 5.1 — Points d’étalonnage en énergie utilisés pour chaque détecteur germanium. (fab

indique que la référence vient des fiches fournies par le fabricant et nudat2 du site web

[36])
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de référence fournie par le fabricant et une correction pour la décroissance radioactive de

la source.

A(t) = A(tg)e”t-10/7 (5.4)

ot A(t) est activité a un temps t, to le temps de référence pour lequel le fabricant de la

source fournit 'activité et 7 la constante de temps liée a la demi-vie de la source (T ),

L’activité d'une source est le nombre de désintégrations par seconde des atomes qui la
composent. Dans le cas de sources possédant plusieurs voies de désintégration il importe
de pondérer 'activité de la source par le rapport d’embranchement pour chaque voie pour

déterminer le taux d’émission correspondant a une transition précise.

L’étalonnage a été fait a 'aide de pics venant de 3 sources calibrées, une source de
133Ba, une source de 2°"Bi et une source de *?Eu. Les énergies des raies pour chacune de
ces sources sont données dans le tableau 5.2. Les pics choisis couvrent la plage en énergie
de 30 keV a 450 keV. Il n’y a cependant pas de pics tres pres de 100 keV et 200 keV,
soit les énergies pour lesquelles la détermination de 'efficacité doit étre la plus précise.
La surface des différents pics a été mesurée de deux manieres différentes. Dans les deux
cas le fond a été soustrait et ensuite I'aire du pic est mesurée par sommation du nombre
de coups ou bien par 'ajustement d’une gaussienne. Les deux méthodes sont en excellent

accord.

Le nombre de photons détectés est directement dépendant de ’angle solide couvert
par le détecteur. Pour assurer un positionnement précis de la source, celle-ci était montée
sur un support conc¢u mécaniquement pour la placer au point cible de l'expérience en
ayant une erreur sur la distance entre la source et le capot du détecteur inférieure a 0,1
mm. De plus, des vis d’ajustement permettaient de centrer la source a la position de la
cible & mieux de 0,5 mm. Les mesures d’efficacité ont été effectuées pour une position
des détecteurs situés a 4 cm de la source - c¢’est-a-dire correspondant a la position utilisée
pendant ’expérience - pour les 3 sources. Des mesures supplémentaires a 12 cm pour la
source de 3Ba ont également été réalisées. La précision sur les distances implique une

erreur sur les angles solides couverts qui est négligeable.

Les données ont été corrigées pour le temps mort mesuré par les échelles. Les cor-
rections sont de 3% pour le 33Ba, 10% pour le 207Bi et 40% pour le 52Eu. A cause
d’un probleme de fonctionnement du discriminateur du germanium ¢ = 150° , a la fin

de 'expérience, il n’y a pas de mesure d’efficacité en dessous de 244 keV. Il sera calibré
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source | Energie (keV) | Intensité (%) | source ref
133Ba 30,9 98,8 fab
133, 35,0 93,2 fab
152Fy 39,9 58,9 nudat?2
152Fy 45,4 11,1 nudat?2
152y 46,6 2,41 nudat2
133, 53,2 2,20 fab
07B; 72,8 214 nudat?2
207Bj 75,0 35,7 nudat?2
133 81,0 34,1 fab
207Bj§ 84,9 8,27 nudat2
W7} 87,3 8,02 nudat?2
152y 121,8 28,40 fab
152y 2447 7.54 fab
133Ba, 276,4 7,17 fab
152y 295,9 0,443 fab
152y 344.3 26,53 fab
133Ba 356,0 62,0 fab
152Fy 367.8 0,842 fab
133Ba 383,9 8,93 fab
152Fy 11,1 2,246 fab
152y 444.0 3,10 fab

TaB. 5.2 — Energie et intensité des raies utilisées pour I’étalonnage en efficacité. Les
références fab indiquent des données fournies par le fabricant tandis que nudat2 indique

des données tirées du site web nudat2 [86].
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en efficacité a 100 keV en relatif par rapport aux autres détecteurs en considérant les
comptages mesurés en inclusif a cette énergie. A 200 keV, il a été calibré en efficacité a
la fois en relatif par rapport aux comptages inclusifs et en absolu par des simulations,
les 2 valeurs obtenues étant en bon accord. Les valeurs d’efficacité mesurées pour chacun
des pics considérés sont présentées par des points sur les figures 5.7. Les efficacités qui
nous intéressent le plus sont celles pour 100 keV (pour la mesure de X-K de I'uranium)
et 200 keV (pour la mesure des X-K de Z=120). Pour interpoler les efficacités mesurées
a ces énergies, une simulation utilisant le logiciel GEANT4 [87] a été faite. La simulation
est basée sur celle faite par A. Lemasson [88] et a été adaptée pour prendre en compte
la géométrie de notre montage ainsi que les caractéristiques précises des cristaux de ger-
manium, parmi lesquelles leurs longueurs effectives, des zones mortes non négligeables
sur leurs faces de sortie et leur forme exacte. Pour obtenir le meilleur accord possible de
la simulation avec les mesures il a fallu, dans la limite des erreurs fournies par le fabri-
cant des détecteurs, ajuster certaines dimensions. Les distances sources-face d’entrée des
détecteurs ont été augmentées de 0,4 mm, 2,2 mm et 2,4 mm respectivement pour Gel,
Ge2 et Ge3. L’épaisseur de Ge3 a aussi été réduite de 9,6 mm a 9,0 pour reproduire les
points au dessus de 240 keV. Cette modification de ’épaisseur du germanium correspond
a doubler I’épaisseur de la zone morte a 'arriere du détecteur, due a I'implantation de

lithium pour les contacts.

Efficacité
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Fi1G. 5.7 — Efficacités absolues pour les détecteurs germanium 1,2 et 3. La ligne pleine est

donnée par une simulation GEANT4 [87] (voir texte).

Pour lefficacité & 200 keV on utilise directement les valeurs tirées des simulations
soit 4,33x 1072 pour Gel, 4.39x1072 pour Ge2 et 4.19x10~2 pour Ge3. Les rapports des

comptages en inclusif des détecteurs doivent étre identiques aux rapports des efficacités.
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N(¢ = 270°)/N(¢ = 30°) | N(¢ = 150°)/N(¢ = 30°)
mesuré 0,994+0.3 1,07+0,04
simulé 1,01 0,97

TaB. 5.3 — Comparaison entre les rapports de comptages mesurés et ceux prédits par les

simulations des efficacités de détection

Cette comparaison est faite a 200 keV dans le tableau 5.3. Nous constatons un écart entre

ces valeurs de l'ordre de 5%, que nous considérerons comme l’erreur sur les efficacités a

200 keV.

Pour réduire les taux d’acquisition résultant des comptages tres importants sur les
germaniums, il a fallu ajuster les seuils des discriminateurs associés a des valeurs relative-
ment élevées. Les efficacités mesurées montrent des seuils relativement nets aux alentours
de 80 keV, mais les effets de ces seuils se font probablement encore sentir au dela de
100 keV. Puisque la simulation ne peut prendre en compte les effets des discriminateurs,
nous allons utiliser, pour les efficacités a 100 keV, les efficacités déduites a partir d’une
interpolation linéaire entre les points mesurés a 122 keV et 87 keV c’est-a-dire 1,11 x1072,
1,15x1072 et 0,88x 1072 pour les germanium 1, 2 et 3 respectivement. La valeur pour le
germanium 3 a été estimée a partir du rapport de comptage en inclusif entre Gel et Ge3.
L’incertitude sur les efficacités a 100 keV est par conséquent beaucoup plus importante
qu’a 200 keV. Les comptages en inclusifs a 100 keV de Gel et de Ge2 ont un rapport
de 1,04 apres application de ces efficacités. Le Ge3, qui a été normalisé sur le Gel, a
bien entendu le méme rapport de 1,04 avec le Ge2. Nous retiendrons comme erreur sur
les efficacités a 100 keV la différence d’environ 10% entre les valeurs retenues et celles

prédites par la simulation.

5.3 Traitement des coincidences fortuites

Lors des analyses en ligne des résultats il s’est rapidement avéré qu’il était impossible
de soustraire completement par un traitement classique les coincidences fortuites entre
des v provenant de la désexcitation de 'uranium et les fragments de fission détectés dans
les télescopes FLUOX : méme en coincidence avec des fragments de fission, les raies v ca-
ractéristiques de la désexcitation de bande rotationnelle de I'uranium (voir chapitre 6.2.2)

étaient toujours visibles et leur intensité n’était que faiblement atténuée par la procédure
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classique de soustraction des fortuites que nous allons décrire dans la suite. La présence
fortuite d’'un pic de v de 211 keV provenant de la désexcitation d'une bande rotation-
nelle de 'uranium alors que les raies K du Z=120 sont attendues aux alentours de 200
keV est particulierement génante. Cette forte proportion de coincidences fortuites trouve
son origine dans une spécificité des convertisseurs analogique-numérique (ADC) utilisés.
Nous allons dans un premier temps préciser 1'origine de ce fort taux de coincidences for-
tuites, puis, a l'aide de deux exemples, nous montrerons comment le fonctionnement des
ADC perturbe la mesure de coincidences. Nous présenterons ensuite un algorithme de

déconvolution permettant d’extraire les coincidences vraies des coincidences mesurées.

5.3.1 Origine des coincidences fortuites

Les coincidences fortuites se produisent lorsque sont codées au sein d’'un méme événe-
ment des informations provenant de plusieurs réactions. Dans la plupart des expériences,
on applique un traitement «classique» pour supprimer de fagon statistique ces coincidences
fortuites. Pour cela, on mesure la différence de temps entre ’arrivée des deux informations
qui sont mesurées en coincidence. A titre d’exemple, la figure 5.8 montre pour notre
expérience la corrélation entre I’énergie détectée dans le germanium a ¢ = 270° et le temps
mesuré entre I'instant d’apparition d’un signal de ce germanium et l'instant d’apparition
en coincidence d'un signal sur un silicium des télescopes FLUOX. La partie du bas de
la figure montre la projection sur 1'axe du temps. Nous voyons que les événements sont
essentiellement concentrés dans un grand pic en temps, contenant les coincidences vraies,
tandis que les deux pics de plus faible hauteur contiennent uniquement des coincidences
fortuites (1’écart entre les pics correspond a la fréquence du faisceau). Statistiquement,
sont présents dans le pic des coincidences vraies les méme éléments fortuits que dans les
autres pics. Le traitement classique des coincidences fortuites consiste donc a sélectionner
les événements présents dans le pic de coincidences vraies et a soustraire statistiquement
les événements présents dans les pics de coincidences fortuites, la probabilité d’avoir une
coincidence fortuite dans le pic des vraies étant censée étre la méme que dans les pics de
fortuites. Cette procédure «classique» ne peut pas étre appliquée a nos données. En effet,
les coincidences entre un télescope FLUOX et un germanium étaient détectées a 'intérieur
d’une fenétre de coincidence de 590 ns de large (voir schéma 4.11). Le signal issu de cette
coincidence déclenchait ’acquisition et une fenétre de 6 us de large était alors envoyée aux
ADC des détecteurs germanium pour déterminer le maximum du signal analogique a coder
(cette largeur de 6 us a été fixée afin d’assurer la détection du maximum des impulsions par

ces ADC quelque soit la configuration de déclenchement, les déclenchements avec VAMOS
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Fic. 5.8 — Figure du haut : matrice de corrélation entre l'énergie détectée dans un
détecteur germanium et la différence de temps entre la détection d’un fragment et la
détection d'un photon en coincidence. Figure du bas : projection sur I’axe du temps de la

figure du haut.
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présentant des fluctuations en temps importantes). Or, les ADC que nous avons utilisés
ne conservent pas 'amplitude de la premiere impulsion détectée, mais conservent la plus
grande des impulsions présentes dans cette fenétre de 6 ps : si une coincidence fortuite
se produit pendant ces 6 us et que 'amplitude de signal de germanium est supérieure a
celle de 'impulsion qui a déclenché, ce sera I'amplitude de la coincidence fortuite qui sera

codée, bien que le déclenchement ait été réalisé par une coincidence vraie.

Dans notre expérience, de tres forts taux de comptage de photons émis par les noyaux
d’uranium étaient présents (rayonnement X caractéristique et désexcitation des bandes
rotationnelles, section 6.2.1) provenant de I'interaction des projectiles avec la cible, mais
également probablement avec les parois, les détecteurs, etc. Il existe donc une forte pro-
babilité de remplacer 'amplitude de 'impulsion ayant déclenché I'acquisition par ’am-
plitude d’un de ces rayonnements en coincidence fortuite. Nous allons expliciter dans le
paragraphe suivant a l'aide de deux exemples les conséquences de cet effet sur les spectres

mesurés et la facon de les corriger.

5.3.2 Exemples simples

La figure 5.9 montre deux cas tres simples illustrant l'effet du fonctionnement des
codeurs a haut taux de comptage. La colonne de gauche montre en haut une distribution
constituée de Ny événements de méme énergie Eq. Si on suppose qu’il existe une probabilité
R; qu'un événement d’énergie E; (colonne de gauche au milieu) arrive dans la porte de
6us (Ey > Ep), la distribution effectivement mesurée aura My événements d’énergie Eq et

M; événements d’énergie E; (colonne de gauche en bas) :

No = My + M,
et (5.6)
M, = Ry Ny

. La colonne de droite propose une distribution plus complexe avec Ny événements d’énergie
Es et Ng évenements d’énergie Eq. Si nous supposons une probabilité Ry d’avoir une coinci-
dence fortuite d’énergie Eg, les Ny événements présents initialement a Eg ne seront pas
affectés par la distribution des événements fortuits. En revanche, Ny X Ry événements qui
étaient initialement a E, vont venir s’ajouter a Eq et on mesure a Eg et Ey respectivement

les nombres d’événements My et M, :
NQ == M2 + R2N2
Ny = My — Ry Ns.

(5.7)
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Il est donc possible, pour les deux cas simples présentés, de remonter aux distributions
initiales (les distributions des coincidences vraies) a partir des distributions mesurées, a
condition toutefois de connaitre les probabilités d’occurrence des coincidences fortuites.
Bien entendu, la situation réelle est beaucoup plus complexe, les distribution mesurées et
fortuites étant continues. Nous allons montrer dans le paragraphe suivant qu’il est facile

de généraliser les exemples précédents.
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Fic. 5.9 — Exemples simples de distorsions des distributions en énergie des coincidences

induites par les convertisseurs analogique-digital utilisés.

5.3.3 Algorithme de déconvolution

L’ensemble d’équations 5.7 met en évidence la nécessité, pour une énergie donnée, de
soustraire tous les coups qui auraient di étre a une énergie plus basse et d’additionner
tous les coups qui ont été codés a une énergie supérieure de manieére erronée. Si M(E) est
la distribution en énergie mesurée dans un détecteur germanium en coincidence avec un
télescope FLUOX (cette distribution est discrete apres codage) et Py (E) la distribution

en probabilité des événements arrivant de fagon fortuite dans la porte de 6us de ’'ADC
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du germanium, alors :

E
M(E) = N(E) = N(E) Y Pront(E') + Proni(E) Y N(E), (5.8)
E'>E E'=0

ou N(E) est le nombre de coups de coincidences vraies a 1’énergie E. Le deuxiéme terme
du membre de droite est le nombre de coincidences vraies a une énergie E qui ont disparu
parce que codées a l’énergie E' > FE. Le dernier terme exprime le nombre de coinci-
dences mesurées a 'énergie E qui provient d’une coincidence vraie d’énergie £’ < E. En
réorganisant les équations on peut isoler le nombre de coincidences vraies pour une énergie
E,

M(E) — Py (E) Ei N(E)

L= 2. Pron(E")

E'>FE

N(E) =

(5.9)

Dans 'équation 5.9 il est nécessaire de connaitre pour chaque énergie E la probabi-
lité d’événements fortuits et le nombre de coincidences vraies d’énergie inférieure. Pour
I’énergie la plus faible codée, F = FEj, le terme de remplissage a partir des énergies
inférieures est nul (les coincidences mesurées ne peuvent étre alimentées par des coinci-

dences vraies d’énergie inférieure).

M (Ey)
L= > Prou(E')

E'>Ey

N(Ep) =

(5.10)

L’équation 5.9 se réduit alors a I’équation 5.10 qui peut étre calculée directement. Connais-
sant le nombre de coincidences vraies a 1’énergie FEj, il est alors possible de résoudre
I’équation 5.9 pour le canal immédiatement supérieur de la distribution mesurée. On peut
ainsi reconstruire canal par canal la distribution en énergie des coincidences vraies. Le

calcul a été effectué avec des pas en énergie de 100 eV.

5.3.4 Spectres d’événements fortuits

Les calculs présentés dans la section précédente nécessitent la connaissance de la pro-
babilité de coincidences fortuites pour chacune des énergies considérées. Pour mesurer ces
probabilités nous avons utilisé les spectres en énergie des détecteurs germanium lorsque
seul un des télescopes FLUOX a déclenché (déclenchement FLUOX inclusif’, et uni-

quement ce déclenchement, voir section 4.4). L’aspect fortuit des coincidences mesurées



Chapitre 5. Analyse des données 85

ainsi peut étre vérifié en comparant, comme sur la figure 5.10, les spectres en énergie des
détecteurs germanium mesurés lorsque seul le télescope 1, 2 ou 3 de FLUOX a déclenché
I’acquisition. Comme nous le verrons au chapitre 6, les évenements détectés par les 3
télescopes ont des origines physiques tres différentes qui conduisent a des spectres en
énergie tres différents pour les coincidences vraies. Par opposition les spectres présentés
sur la figure 5.10 ne dépendent que tres faiblement du déclenchement considéré, confir-
mant qu’il s’agit bien de coincidences fortuites. Nous avons utilisé dans la suite de I'ana-
lyse les coincidences fortuites provenant du télescope 3 qui ont permis une meilleure
déconvolution. Nous présenterons au chapitre 6 les coincidences vraies issues de cette
procédure de déconvolution et nous comparerons ces spectres a ceux obtenus a partir
d’une soustraction «classique» et nous donnerons une estimation des erreurs résultant de

cette procédure.

5.4 Soustraction du fond

Tous les pics que nous allons considérer se détachent sur un important fond. Le fond
a été soustrait a partir des fonds produits par la fonction ShowBackground(Int_t iter)
du programme d’analyse ROOT. La variable iter décrit le nombre d’applications de la
routine qui est effectué et a été laissée a la valeur par défaut de ROOT soit 20. Pour
I'étude de la région des X du Z =120 (autour de 200 keV), les fonds ont été calculés sur
une région comprise entre 130 keV et 300 keV sauf pour certains cas exceptionnels qui
seront explicitement mentionnés. Pour I’étude de la région des X de I'uranium, la limite

inférieure a été abaissée a 45 keV.
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Fi1G. 5.10 — Comparaison des probabilités de coincidences fortuites obtenues a partir des

déclenchements inclusifs pour les trois télescopes FLUOX.



Chapitre 6

Résultats expérimentaux

Ce chapitre va présenter tout d’abord les distributions en numéros atomiques et en
énergie des fragments détectés par les télescopes FLUOX, distributions qui vont nous
permettre d’identifier les différents mécanismes de réaction mis en jeu. Nous présenterons
ensuite les spectres en énergie mesurés par les 3 détecteurs germanium et les différentes
sources d’erreurs sur ces spectres seront discutées. L’origine des photons détectés dans
la région d’énergie ou sont attendues les raies X caractéristiques de 1’élément de 7Z =
120 sera ensuite recherchée. Il sera alors possible de présenter I’évolution des multiplicités
d’X caractéristiques de I’élément 120 en fonction des numéros atomiques des fragments
détectés. Finalement, dans le but d’estimer le temps de fission, la probabilité de création
de lacunes en couche K sera déterminée a partir de la mesure des X de 'uranium en
coincidence avec les noyaux diffusés élastiquement. Tous ces résultats seront interprétés

et discutés dans la derniere partie de ce chapitre.

6.1 Identification des mécanismes de réactions

La recherche de rayonnements X caractéristiques d’un noyau composé nécessite la
sélection de réactions nucléaires au cours desquelles un systeme composite de Z=120 a
été formé. Ainsi que cela a été rappelé a la section 3.1.2, de simples sélections sur les
matrices (Z,E), Z étant le numéro atomique et E I’énergie cinétique du fragment détecté,
permettent une sélection efficace des mécanismes de réaction mis en jeu. Les matrices
(Z,E) mesurées dans notre expérience, entre 15,9° et 41,6° (section 4.1), sont présentées

sur les figures 6.1 et 6.2 pour 2*U+ 58Ni et 238U+ %4Ni respectivement. Pour les angles
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supérieurs seule la diffusion (quasi-)élastique des cibles de nickel est observée.

Le comportement général pour les deux cibles est similaire. Cependant, le %Ni présente,
aux angles les plus a 'avant, un comptage relatif de fragments lourds (Z > 90, corres-
pondant a des projectiles diffusés inélastiquement) plus important, en accord avec I'angle
d’effleurement, dans le référentiel du laboratoire, du projectile plus grand (14,0° pour le
%Ni et 15,6° pour le 4Ni) et la vitesse du centre de masse plus faible pour ce systéme. La
composante contenant les fragments lourds provenant soit du processus de quasi-fission
soit du processus de fusion-fission (voir 3.1) se distingue aisément entre 70 < Z < 90
pour des angles inférieurs & environ 20° et est également plus intense pour le %Ni que
pour le 8Ni. Pour des angles plus grands que 20°, le Z correspondant & cette composante
ayant fortement diminué, il n’est plus possible de la distinguer de la composante de fission
séquentielle de I'uranium, présente a tous les angles pour des fragments entre 35 < Z < 65.
Rappelons que parmi les fragments de Z compris entre 35 < Z < 65 se trouvent les
fragments légers de fission et de quasi-fission correspondant aux cassures asymétriques
observées pour ces systemes. Les noyaux de recul de la cible diffusée inélastiquement
(Z ~ 28) sont observés aux angles les plus a 'avant avec une intensité plus forte dans le
cas du *®Ni (angle d’effleurement de 34,4°) que dans le celui de **Ni (angle d’effleurement
de 49,7°).

Ce comportement correspond globalement & celui observé dans la référence [23], pour
le systéme 238U+ %8Ni. Il faut cependant souligner que la résolution en Z obtenue dans
notre expérience, tres inférieure a celle obtenue dans la référence [23], ne va pas permettre
des séparations tres franches des différentes composantes, ce qui va principalement affecter
la discrimination entre les réactions de diffusion inélastique du projectile (a Z ~ 92) et les
réactions de quasi-fission et de fusion-fission présentes pour Z< 90. Nous présentons sur la
figure 6.3 la comparaison entre la distribution de Z mesurée a 20° pour notre expérience
et celle de la référence [23]. Nous constatons que les distributions sont comparables, bien
que dans notre expérience elle soit légerement décalée et élargie par la pauvre résolution

en Z.

La systématique de Viola donne I’énergie cinétique la plus probable, dans le centre de

masse, des fragments de fission [89] :
(Ep) = (0,1189 £ 0,0011)Z2/AY3 4 (7,3 £ 1,5)MeV (6.1)

ou 7Z et A sont le nombre de charge et la masse du noyau fissionnant. Cette formule
analytique est basée sur la répulsion coulombienne entre deux spheres allongées. La

systématique est censée reproduire correctement 1’énergie cinétique la plus probable des
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fragments pour des noyaux fissionnant ayant une énergie d’excitation supérieure a la
barriere de fission. La systématique utilisée ici differe de la systématique de Viola précédemment
utilisée [90] car elle a été ajustée sur des mesures a haute précision de la distribution en
énergie des fragments de (quasi-)fission pour différents systémes, notamment une me-
sure faite sur la quasi-fission du systéme composite super-lourd 3°2120. Cette nouvelle

systématique semble donc mieux adaptée a nos besoins.

Les prédictions de la systématique de Viola sont indiquées sur les figure 6.1 et 6.2
par les carrés noirs. Les vitesses des fragments dans le référentiel du laboratoire ont été
calculées pour des masses de fragments considérant 1’évaporation de neutrons pendant
la fission [23]. Nous avons également indiqué par des triangles la corrélation (Z,E) la
plus probable pour une énergie cinétique des fragments correspondant a la valeur de
la systématique de Viola augmentée de 20%. Nous voyons que méme en augmentant
de 20% l’énergie cinétique la plus probable des fragments dans le centre de masse, la
cinématique de la réaction ne permet pas a des fragments de fission de Z 2 80 d’atteindre
nos angles de détection. La région de Z supérieurs a 80 et inférieurs a 90 semble donc
peuplée par des fragments de fission ayant des énergies supérieures a 1'énergie la plus
probable. Bien que, selon la systématique de Viola, il est possible de détecter des fragments
correspondant a des cassures symétriques (Z~ 60) pour tout les angles inférieurs a environ
28°, ces fragments ne représentent jamais un maxium dans la distribution des fragments.
Cette faible section efficace associée a des cassures symétriques a déja été soulignée dans
les références [22, 23] qui ont conclu que la fission observée dans ces expériences était
asymétrique en Z, avec des maxima de production de fragments de fission voisins de Z =

80 pour le fragment lourd et de 40 pour le fragment léger.

Notre dispositif expérimental nous a donné acces aux corrélations entre un fragment
de (quasi-)fission détecté dans un des télescopes de FLUOX et son complémentaire,
éventuellement détecté apres le spectrometre VAMOS. L’étude de ces coincidences ne fait
pas partie du présent travail de these. Néanmoins, les analyses préliminaires effectuées
durant la prise de données ont montré que, a cause de l'acceptance limitée du spec-
trometre VAMOS, le nombre de fragments tres lourds ainsi retenus (70 < Z < 90)
chutait d'un facteur environ 9 et celui des fragments légers (30 < Z < 65)) d’un fac-
teur d’environ 25. Comme nous allons le voir par la suite, cette diminution importante
de la statistique obtenue en coincidence va rendre impossible toute analyse significative
des coincidences triples fragment-fragment-photon. L’analyse exhaustive des coincidences
fragment-fragment faite dans [23] et rappelée en 3.1 a montré, pour le systeme U+ "**Ni,

que tous les événements détectés en simple dans la région 70 < Z < 90 étaient accom-
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F1c. 6.1 — Distribution Z-E des produits de réactions détectés dans les télescopes FLUOX pour

238U 4 58Ni. Les carrés correspondent & I’énergie de Viola [90] alors que les triangles sont calculés

avec 1,2 fois I'énergie de Viola dans le centre de masse.
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FiG. 6.3 — Distribution de la charge des produits de réaction a 20°. En trait plein rouge,

distribution obtenue dans le présent travail. En trait bleu, distribution mesurée dans [23]

pagnés d’un fragment complémentaire conduisant a un systeme composé de Z=120 (figure
3.2) : imposer une coincidence fragment-fragment dans cette région n’apporte aucune in-
formation supplémentaire sur 'origine des fragments. Bien que I’étude faite dans [23] ait
porté sur le systeme U+ "% Ni, la similarité des matrices (Z,E) mesurées pour la cible de
®Ni et celle de %*Ni, permet d’appliquer les conclusions de cette étude sur la sélection
des mécanismes de réaction a partir des matrices (Z,E) (voir section 3.1) au systeme

BBU+%Ni que nous allons étudier dans la suite.

En résumé, I'analyse des corrélations Z,E montre que I'on doit essentiellement recher-
cher des raies X caractéristiques du noyau Z=120 dans la région des fragments tres lourds,
70 < Z < 90. Toutefois, des fragments de fission du noyau de Z=120 seront également
détectés pour des Z inférieurs a 70, mélangés a d’autres fragments. Pour des 7 détectés
inférieurs a 70, des X caractéristiques du noyau de Z=120 sont donc attendus en coinci-

dence, mais avec des multiplicités plus faibles que pour les fragments tres lourds.
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6.2 Spectres en énergie des photons

6.2.1 Spectre en inclusif

Le premier spectre qui doit étre étudié est le spectre en inclusif (figure 6.4) des
détecteurs germanium. Il s’agit du spectre constitué grace au déclenchement de I'acqui-
sition par les signaux échantillonnés des discriminateurs des détecteurs germanium, sans
aucune condition sur une éventuelle coincidence. Nous allons d’abord présenter une des-
cription générale des spectres en soulignant 'effet des atténuateurs de titane (voir figure
4.10) et des seuils en énergie. Nous allons ensuite examiner la région aux alentours de 100
keV qui contient les raies X de 'uranium, nécessaires a la mesure de la probabilités de
création de lacunes en couche K. Ensuite nous étudierons la région 130-300 keV ou il est

attendu de trouver les raies Xy caractéristiques de 1’élément 120.

Le spectre inclusif mesuré par le détecteur germanium placé a ¢p=30°est présenté sur
la figure 6.4, dans sa totalité en haut et dilaté dans la région entre 0 et 90 keV en bas.
Rappelons que les seuils de détection ont été ajustés autour de 80 keV. La détection sous
ce seuil ne résulte donc que du tres fort taux de comptage sous les seuils associé a la
transparence des discriminateurs utilisés. Les spectres a faible énergie sont d’autant plus
biaisés que la détection est fortement atténuée par la feuille de titane de 500 pm (voir
figure 4.10). La présence de pics autour de 20 keV s’explique par le tres fort taux de
comptage associé aux raies X-L de I'uranium. Une bosse est nettement visible autour de
40 keV. Elle correspond a la région ou est attendu le v de la désexcitation des transitions
de la bande rotationelle de I"'uranium 2+ vers le 0+ (voir tableau 6.1) ainsi qu’a une région
d’empilements des raies autour de 20 keV, mais pourrait également contenir des raies de
fluorescence X-L de ’élément 120, attendues autour de 35 keV (cette valeur provient d’une
dépendance grossicre en Z? des énergies caractéristiques). Un pic intense est visible & 92
keV. Il provient de la non séparation des raies X-K,; et X-K,o de I'uranium, attendues
respectivement a 92 et 88 keV apres correction pour 'effet Doppler (tableau 6.1) résultant
d’une émission a partir d’'un émetteur reculant a 0° et a la vitesse du faisceau. La raie ~
de la désexcitation de transition de la bande rotationnelle de I'uranium (4+ vers le 2+),
attendue a 96 keV apres correction pour 'effet Doppler n’est pas discernable et doit se
situer entre les raies X-K, et X-Kz de I'uranium. La non séparation de ce 7 des raies X-K
de I'uranium va nous contraindre a des corrections lorsque nous extrairons la probabilité
de créer des lacunes dans la couche K de I'uranium diffusé élastiquement (voir 6.6). Le

pic visible vers 106 keV provient du rayonnement Kz de I'uranium, attendu a 103 keV.
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F1G. 6.4 — Spectres en énergie mesurés en inclusif par le détecteur germanium a ¢ = 30°.
La figure du haut montre le spectre obtenu avec 'amplificateur a faible gain et la figure

du bas avec 'amplificateur a grand gain
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Transition | Energie (émission au repos) | Energie (avec effet Doppler)
vy (keV) (keV)
24+—0+ 44 915 41,7717
44+—2+ 103,50 96,255
6+ —dt 158,80 147,70
8+ 6+ 211,0 196,2
10+—8+ 257,8 239,0
124+—10+ 300,6 279,7
Transition | Energie (émission au repos) | Energie (avec effet Doppler)
Xk ou X, (keV) (keV)
Kal 98,943 92,02
Ka?2 94,665 88,04
K31 111,300 103,51
Lal 13,614 12,66
La2 13,438 12,50
LG1 17,220 16,01
1,32 16,428 15,28
L1 20,167 18,76

TaB. 6.1 — Energies des v provenant de la désexcitation des transitions de la bande

rotationnelle de la séquence principale de I'uranium [86] et énergies des principales raies

95

Xk et Xy, de 'uranium [91, 92]. La troisieme colonne donne énergie détectée a § = 127°

en considérant le décalage résultant de l'effet Doppler pour une émission a partir d’un

noyau (ou d’'un atome) a la vitesse et dans la direction du faisceau
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F1G. 6.5 — Spectre en énergie mesuré en inclusif pour le détecteur germanium a ¢ =

30° avec (courbe en noir) et sans fond (spectre rempli en jaune).

Aux plus hautes énergies, on trouve essentiellement 3 pics a environ 150 keV, 200 keV
et 245 keV. La figure 6.5 présente ces pics avant et apres soustraction du bruit de fond.
Les 3 pics correspondent a la désexcitation par émission ~ des transitions de la bande
rotationnelle de I'uranium, attendus a 148, 196 et 239 keV en considérant le décalage
Doppler (voir tableau 6.2.1). Cette région d’énergie entre 150 et 250 keV correspond
a la région que nous allons étudier plus attentivement par la suite car c’est elle qui est
censée contenir les raies X-K de I’élément 120. La présence intense des trois v de I'uranium
observés en inclusif va conduire a des coincidences fortuites non négligeables. Pour estimer
le taux de ces coincidences fortuites, nous allons par la suite utiliser le rapport de comptage
entre la raie a 150 keV et la raie a 200 keV, ce rapport valant pour les spectres inclusifs
1,7.

6.2.2 Spectre en coincidence avec des fragments lourds

Les X et les v émis par 'uranium ne sont évidemment pas ce qui motive notre effort
expérimental. Dans le but de détecter les X émis par le systeme composé Z=120, nous
avons sélectionné les X en coincidence avec des fragments lourds détectés dans le premier
télescope FLUOX, entre 16 et 28 °, en imposant la condition 35 < Z < 90. Cette condition
permet de supprimer les fragments diffusés (quasi-)élastiquement et de ne conserver que
des fragments provenant soit de la fission d'un uranium diffusé inélastiquement, soit de

la (quasi-)fission d’un systéeme composite de Z=120 (section 3.1).
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F1G. 6.6 — La partie supérieure gauche de la figure présente le spectre en énergie mesuré. La
partie supérieure droite montre le spectre apres déconvolution des coincidences fortuites.
La partie inférieure montre les spectres de la partie supérieure apres soustraction des

fonds. Les fonds soustraits sont indiqués en haut par les lignes rouges.



Chapitre 6. Résultats expérimentaux 98

Sur la partie gauche, en haut de la figure 6.6 on voit le spectre mesuré par le germanium
situé a ¢ = 270°. Le spectre sans bruit de fond est présenté dans la partie inférieure. La
comparaison avec le spectre mesuré en inclusif (figure 6.5) montre que le pic a 250 keV a
disparu. Les pics a 150 et 200 keV sont cependant encore présents bien que les v provenant
de la désexcitation des bandes rotationnelles de I'uranium ne devraient pas étre observés
en coincidence avec ces fragments. En effet, ’émission de la part du (quasi-)uranium est
limitée par le temps de fission de I'uranium. Les temps typiques de fission pour I'uranium
varient en fonction de Iénergie et s’étendent de quelque 1071%s pour une énergie d’exci-
tation de quelques MeV [93] jusqu’a 3x 1071 pour une énergie d’excitation de 250 MeV
[30]. Ces temps excluent 1’émission de v des bandes rotationnelles qui sont des émissions
de fin de chaine de désexcitation (en revanche, ils peuvent permettre 1'émission statis-
tique de «y correspondant a des transitions a plus haute énergie d’excitation). Donc, les
coincidences observées avec ces v des bandes rotationnelles de I'uranium ne peuvent étre
que fortuites. Compte tenu des hautes intensités de comptage, la présence de coincidences
fortuites n’est pas surprenante. Le premier pic s’étend de 145 keV a 160 keV, a la base.
Cette largeur est la méme que pour les mesures inclusives (figure 6.5). Le pic a 200 keV
est lui aussi toujours présent mais sa forme a changé, la largeur a la base passe de 15
keV (195 keV a 210 keV) pour la mesure inclusive, a plus de 40 keV (180 keV a 220 keV)
en coincidence. De plus, la forme du pic n’est pas aussi réguliere que lors de la mesure
inclusive : on peut deviner un pic relativement large surmonté par un pic plus étroit. La
position du pic étroit observé est environ 200 keV, soit la méme énergie qu’en inclusif.
Il semble donc probable que se trouve dans le pic détecté en coincidence a 200 keV une

composante supplémentaire a celle provenant du ~ de 'uranium.

La partie de droite de la figure 6.6 montre les méme spectres en énergie des X et des
~v détectés, constitués avec les mémes sélections que pour la partie de gauche, mais en
appliquant la procédure de déconvolution présentée a la section 5.3. Le pic a 150 keV est
tres fortement réduit par le traitement des coincidences fortuites tandis que le pic a 200
keV est faiblement affecté. Seule la proéminence étroite qui surplombait le pic a 200 keV a
été supprimée. Le pic résiduel est large, entre 180 et 220 keV, et est légerement asymétrique
a basse énergie. La largeur du pic déconvolué a 200 keV n’est pas un artifice créé par la
procédure de déconvolution, la composante large étant observée avant I'application de la
procédure. Cependant, pour nous assurer que la déconvolution ne crée pas de distorsion,
nous allons vérifier son effet lors de son application a un spectre en coincidence avec
le recul élastique et quasi-élastique de la cible pour lequel I'allure caractéristique de la

décroissance des bandes rotationnelles de I'uranium doit étre observée.
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F1G. 6.7 — Spectres en énergie des photons détectés en coincidence avec un noyau de nickel
(quasi-)élastique détecté par le troisieme télescope FLUOX. A gauche, spectres mesurés;

a droite, spectres apres déconvolution des coincidences fortuites
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EO E¢=300u150° E¢:270°
158,8 keV | 148,2 keV | 151,7 keV
211,0 keV | 196,9 keV | 201,5 keV
2578 keV | 240,6 keV | 246,2 keV

TAB. 6.2 — Energie des v de 'uranium émis au repos et énergie calculée en prenant en
compte l'effet Doppler résultant d’une émission par un projectile diffusé élastiquement
lorsque la cible recule a #=62°, 'angle moyen de détection du nickel dans le troisieme
télescope FLUOX.

Les spectres affichés sur la figure 6.7 sont faits en coincidence des fragments de
25 < Z < 30 détectés entre 56° et 69° , dans le troisieme télescope de FLUOX, soit des
angles tres supérieurs a ’angle d’effleurement de la cible, garantissant ainsi une détection
totalement dominée par des réactions élastiques ou faiblement inélastiques. La partie
gauche de la figure montre les spectres mesurés et la partie droite montre les spectres
apres déconvolution. Sur ces figures, on retrouve sans ambiguité 3 pics provenant de la
désexcitation des transition de la bande rotationnelle de I'uranium, accompagnées d’'une
traine de faible intensité correspondant a des empilements avec les raies tres intenses ob-
servées en inclusif autour de 20 keV. La figure 6.8 présente ces mémes spectres déconvolués,
apres soustraction du fond. On constate que 'on retrouve bien ici des largeurs de pics a
150 keV et a 200 keV identiques aux largeurs mesurées sur les spectres en inclusif. De
méme, le rapport R du comptage du pic a 150 keV sur le comptage a 200 keV vaut ici
R = 2,1 (moyenné sur les trois détecteurs), une valeur tres supérieure a celle obtenue
en coincidence avec 35 < Z < 90 pour la figure 6.6 (R = 0,29), mais voisine bien que
légerement supérieure (ainsi que 'on s’y attend pour une sélection pure de réactions de
diffusions élastiques et inélastiques) a celle obtenue lors des mesures en inclusif (R =
1,7). Les lignes verticales sur la figure 6.8 montrent que les pics pour détecteurs a ¢ =
30° et ¢ = 150° sont a la méme énergie tandis que pour le détecteur a ¢ = 270° ils sont
décalés vers les plus hautes énergies d’environ 5 keV. Les énergies mesurées sont com-
patibles avec les calculs effectués en considérant l'effet Doppler résultant de 1’émission a
partir d’'un projectile élastique en coincidence avec le recul élastique de la cible (tableau
6.2). Les énergies calculées sont indiquées par des fleches sur la figure 6.8. La symétrie
des détecteurs germanium par rapport aux télescopes de FLUOX est responsable de la
similarité du décalage observé pour les détecteurs a 30° et 150° et de la différence de
celui a 270°. Le traitement des coincidences fortuites n’induit donc ni décalage en énergie
ni élargissement des pics et ne peut étre responsable de la présence d’un pic tres large a
200 keV sur la figure 6.6.
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La figure 6.9 montre, avec la méme présentation que la figure 6.6, les spectres des
détecteurs germanium a ¢ = 30° et ¢ = 150° mesurés en coincidence avec les fragments
lourds de 35 < Z < 90 détectés par le premier télescope FLUOX. Les spectres mesurés
sont similaires a celui mesuré a ¢ = 270° (figure 6.6) avec essentiellement un pic vers
150 keV et un autre vers 200 keV. Toutefois, apres traitement des coincidences fortuites,
le pic a 150 keV apparait moins bien soustrait qu’a 270°. Néanmoins, le spectre résiduel
ne peut correspondre a celui attendu pour la désexcitation des transitions de la bande
rotationnelle de I'uranium : le rapport Ny50/Nag entre la surface du pic a 150 keV (prise
entre 145 et 150 keV) et celle du pic a 200 keV (prise entre 180 et 214 keV) vaut 0,33 et
0,35 a ¢ = 30° et ¢ = 150° respectivement (pour rappel Nis9/Nogo = 0,29 & ¢ = 270°),
valeurs a comparer & Ni50/Nogg = 1,7 pour les spectres en inclusifs. Nous pouvons donc
déja conclure de ces rapports que les pics tres larges observés pour nos 3 détecteurs vers
200 keV apres traitement des fortuites proviennent principalement de coincidences non

fortuites.

6.3 Erreurs et incertitudes sur les spectres

Dans la suite nous allons principalement travailler sur des spectres apres traitement des
fortuites et soustraction du bruit de fond. Nous allons discuter ici les 3 sources d’erreurs
principales sur ces spectres : les erreurs d’origines statistiques liées au comptage, les erreurs

dues a la soustraction de bruit de fond et les erreurs liées au traitement des fortuites.

Apres traitement des coincidences fortuites et soustraction du fond, nous avons considé-
ré une erreur purement statistique pour les spectres en énergie correspondant a la racine
carrée du nombre de coups, avant la soustraction du fond, dans chaque canal. La figure
6.10 en haut montre que dans le pire des cas que nous allons traiter par la suite (& cause
de la faible statistique des fragments contenus dans la sélection 80 < Z < 90), les erreurs
statistiques permettent sans difficulté de faire ressortir du fond le pic autour de 200 keV.
De plus, méme si cette erreur statistique reste importante pour un canal, elle sera forte-
ment réduite lorsque toutes les erreurs seront sommées quadratiquement pour intégrer le

nombre de coups contenus dans les pics.

Pour estimer l’erreur sur les fonds soustraits deux approches ont été suivies. Tout
d’abord, si la forme du fond est censée connue, seule sa hauteur doit étre ajustée. Dans

ces conditions, c’est le nombre de coups présents dans le fond (sur tout le domaine ou
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F1G. 6.10 — Spectres des photons apres déconvolution des coincidences fortuites. La figure
du haut montre le spectre avant soustraction du fond tandis que celles du bas présentent
toutes deux le méme spectre obtenu apres soustraction du fond. La figure de gauche
montre le spectre sans les barres d’erreurs statistiques, celle de droite avec ces barres

d’erreur.



Chapitre 6. Résultats expérimentaux 105

celui-ci est calculé) qui contribue a l'erreur qui reste alors toujours négligeable pour la
région du pic a 200 keV. Nous avons ensuite modifié la zone en énergie sur laquelle les fonds
ont été calculés. Les seules modifications sensibles du fond et donc du nombre de coups
dans le pic a 200 keV apres soustraction du fond ont été trouvées lorsqu’une des limites
en énergie du fond considéré est prise a proximité d’un pic. Le nombre de coups apres
soustraction du fond ne dépend donc que de fagon négligeable des limites considérées pour
le calcul du fond. Dans tous les résultats présentés, nous avons utilisé les mémes régions
de définition des fonds pour tous les spectres : entre 130 et 300 keV pour définir les fonds
autour de 200 keV (& I'exception des spectres mesurés avec le détecteur germanium situé
a ¢ = 150°, ou la présence d’un fond-pic parasite d’origine indéterminée autour de 130
keV, absent sur les spectres a ¢ =30° et a ¢ =270°, ne permet de définir correctement le
fond qu’a partir de 160 keV) et entre 45 keV et 300 keV pour les pics autour de 100 keV
(X de l'uranium et v de désexcitation des bandes rotationnelles de I'uranium). Pour la
suite, seules les erreurs statistiques seront présentées sur les spectres, les erreurs sur la

soustraction de fond étant considérées faibles.

A cause de la nature itérative de la méthode de déconvolution des fortuites, les fluc-
tuations statistiques sont propagées vers les énergies supérieures dans les spectres finals.
Les erreurs dues a cette propagation s’amortissent cependant plus ou moins rapidement.
Pour discuter I'importance et I'effet de ces fluctuations nous avons comparé un spectre
déconvolué et un spectre pour lequel le spectre de fortuites a été normalisé au nombre
d’événements et a été simplement soustrait selon une procédure «classique». Sur la figure
6.11 est présenté en haut a gauche le spectre résultant de la procédure de déconvolution
et sur la partie en haut a droite, le spectre résultant de la soustraction «classique» et dans
la partie basse le spectre des différences entre les deux spectres du haut. Qualitativement
les résultats des deux méthodes sont les mémes, les conclusions quant a l'existence et la
position des pics n’étant pas modifiées par I'une ou l'autre des méthodes de traitement
des fortuites. Le spectre des différences montre que, sauf exception a 150 keV, la sous-
traction surestime au maximum par 20% le nombre de coups résiduels par rapport a la
déconvolution. La différence des deux spectres montre aussi que le pic a 150 keV, s’étalant
entre 140 et 160 keV (voir figure 6.6) et provenant essentiellement de coincidences for-
tuites, est plus efficacement soustrait par la procédure de déconvolution. La procédure de
déconvolution ne change donc pas qualitativement les conclusions et permet une meilleure

détermination du spectre en énergie dans la région de 200 keV.
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Fi1G. 6.11 — Comparaison des spectres résultant du traitement des coincidences fortuites
par déconvolution (en haut, gauche) et par soustraction (en haut, droite). La partie

inférieure présente la différence des deux spectres du haut.
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6.4 Etude de la région des raies Xy caractéristiques

du Z=120

Les spectres des détecteurs germanium présentés jusqu’a maintenant montrent des
pics larges s’étendant entre 170 keV et 225 keV, soit la région d’énergie dans laquelle nous
recherchons les Xy du Z=120 (la raie K,o a 180 keV, K, a 200 keV et Kg a 220 keV,
voir tableau 3.1). Si les spectres mesurés proviennent d’émissions a partir d’un systeme
composé, les raies X doivent étre présentes quelque soit le fragment de (quasi-)fission du
7=120 détecté. De plus, le systeme composé reculant a la vitesse du centre de masse
dans la direction du faisceau, 1’émission doit étre isotrope dans ce référentiel. Donc les
détecteurs germanium, bien que placés a des angles ¢ différents, doivent mesurer des

spectres identiques.

6.4.1 Evolution des pics a 200 keV avec le Z détecté

Les fragments de fission détectés dans le premier télescope de FLUOX (§ = 16° a
0 =28°) ont été séparés en fonction de leur numéro atomique Z en quatre groupes corres-
pondant a différents mécanismes de réaction menant a la production de fragments. Les
mécanismes de réaction mis en jeu selon les différentes sélections en Z ont été extensive-
ment étudiés dans [23] (voir section 3.1) et discutés pour notre expérience a la section 6.1.
La premiere région que nous avons considérée correspond a 35 < Z < 49. Cette région
contient des fragments de (quasi-)fission du Z=120 et de fission séquentielle de 'uranium.
Les fragments légers de Z~38 produits par une fission asymétrique du Z=120 gouvernée
par la fermeture de couche a Z=82 se situent dans cette région. La deuxieme région cor-
respond a 50 < Z < 65. Cette région contient, elle aussi, un mélange de fragments de
(quasi-)fission du Z=120 et de fission séquentielle de 'uranium. Les fragments issus d’une
éventuelle fission symétrique du Z=120 se situent dans cette région. La troisieme région
correspond a 70 < Z < 79. Les fragments détectés dans cette région proviennent unique-
ment du systeme composite Z=120 (voir section 3.1). C’est donc dans cette région que les
multiplicités d’X caractéristiques du Z=120 les plus élevées sont attendues. La quatrieme
région correspond a 80 < Z < 90. Tout comme pour la région précédente, les fragments
détectés proviennent exclusivement du systeme composite Z=120. A cause de la proximité
de la borne supérieure avec le Z du projectile et de la faible résolution en Z (voir section

5.1.3), il est cependant possible qu'une fraction non négligeable des particules détectées
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proviennent de diffusions inélastiques du projectile. De plus, cinématiquement il n’est pas
possible pour les fragments émis a I’énergie cinétique prédite par la systématique de Viola
d’atteindre les angles de détection du premier télescope de FLUOX (0 = 16° a 6 =28°)
comme le montre la figure 6.2. Les fragments de (quasi-)fission détectés a ces angles sont
donc émis a une énergie cinétique supérieure a celle prédite comme la plus probable par

la systématique de Viola.

La statistique disponible, une fois les sélections en 7Z appliquées, est relativement
réduite, et plus particulierement pour les Z supérieurs a 70. Pour augmenter la statistique
il est possible de sommer les spectres des détecteurs. Les détecteurs situés a ¢ =30° et a
¢ =150° sont totalement symétriques par rapport aux télescopes FLUOX qui sont centrés
a ¢ =90°. Les spectres de ces deux détecteurs, pondérés par leur efficacité de détection
respective, vont donc étre sommés par la suite. En revanche, les spectres mesurés par le
détecteur germanium a ¢ = 270° ne peuvent pas étre sommés. En effet, en cas d’émission
a partir du fragment de fission détecté par un télescope FLUOX a ¢ ~ 90° (ou de son
partenaire a ¢ ~ 270°), le décalage par effet Doppler sera différent pour le germanium a
¢ = 270° de celui pour les détecteurs a ¢ = 30° et 150°.

La figure 6.12 montre la somme des spectres mesurés a ¢ = 30° et 150° et le spectre
mesuré a ¢ = 270° pour les quatre sélections en Z considérées. Trois grandes conclusions

peuvent étre tirées de ces spectres :

1. Un pic est présent a 200 keV pour toutes les sélection en Z, quelque soit 'angle du
détecteur germanium.

2. Le pic détecté a ¢ = 270° parait parfois étre plus étroit que le pic détecté a ¢ =30° et
¢ = 150°.

3. Un pic a 150 keV reste visible dans tous les cas mais, contrairement a ce qui est
observé pour les spectres inclusifs (figure 6.5) ou avec les spectres en coincidence

avec de la diffsion élastique (figure 6.8), la surface de ce pic est toujours beaucoup

plus faible que celle du pic a 200 keV.

La présence d’un pic a 150 keV pourrait résulter d’une mauvaise soustraction des coinci-
dences fortuites. Dans cette hypothese, une fraction des événements présents dans le pic
a 200 keV résulterait également de coincidences fortuites. Pour obtenir une estimation
maximale de ce pourcentage, le rapport du nombre de coups dans le pic a 150 keV sur
celui dans le pic a 200 keV est présenté pour chaque sélection sur la figure 6.13 et comparé
avec le méme rapport mesuré pour les spectres en inclusif et pour des mesures en coinci-

dence avec la diffusion élastique et quasi-élastique du nickel dans le télescope 3 ou seuls des
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FIG. 6.12 — Evolution de la somme des spectres obtenus a ¢ =30°

et 150° et du spectre

obtenu a ¢ = 270° en fonction du Z du fragment détecté dans le premier télescope de

FLUOX.
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v issus de la désexcitation des transitions de la bande rotationnelle de I'uranium peuvent
étre détectés. Nous voyons sur la figure que ce rapport, lorsque 'on est en coincidence
avec une des quatre zones de fragments lourds sélectionnées, est tres inférieur au méme
rapport lorsque I'on ne fait aucune sélection (inclusif) ou lorsque l'on fait la sélection
d’une coincidence avec un noyau de nickel diffusé élastiquement, détecté en arriere de
I’angle d’effleurement dans le télescope 3. Ces rapports montrent que, pour les 4 zones
de fragments sélectionnées, les coincidences fortuites avec un v de 200 keV provenant de
la désexcitation des bandes rotationnelles de I'uranium sont tres fortement réduites : en
faisant I’hypothese que la totalité du pic a 150 keV subsistant vient de la désexcitation
de I'uranium, la proportion de fortuites dans les pics & 200 keV ne dépasse jamais 18%.
Le pic observé a 200 keV correspond donc essentiellement a des coincidences vraies avec
les fragments détectés.

Dans le cas d’une émission a partir d’'un noyau composé de Z=120, des raies X ca-
ractéristiques sont attendues, comme observé, pour toutes les zones de fragments sélectionnés
et un élargissement notable de ces raies est attendu (section 3.2.2) résultant, outre les em-
pilements, de 3 causes principales :

— L’élargissement Doppler di a 'ouverture angulaire des détecteurs d’X

— L’élargissement des raies dii au temps de vie du noyau émetteur

— Les différentes configurations atomiques.

La figure 6.14 montre une déconvolution arbitraire du pic observé a 200 keV en trois
gaussiennes d’écart type o = 7 keV et centrées a 178 keV, 198 keV et 218 keV. Ces énergies
sont peu significatives dans la mesure ou les parametres des gaussiennes ont été fixés et
ne sont pas le résultat d’'un ajustement rendu trop incertain par la faible statistique. Elles
ne sont cependant que légerement supérieures aux énergies calculées pour les 3 raies K1,
K9 et Kg par 'approche MCDF (voir tableau 3.1) et corrigées pour l'effet Doppler (figure
3.9), soit 174 keV, 190 keV et 212 keV.

6.4.2 Recherche de l’origine des pics a 200 keV

La présence d'un pic a 200 keV, quelque soit le Z du fragment de (quasi-)fission détecté,
ainsi que les énergies extraites a la fin de la section précédente sont donc compatibles avec
une détection de raies X caractéristiques du Z=120. Il faut cependant s’assurer que
I’émission provient effectivement du systeme composé. Dans la région 70 < Z < 90, les
photons peuvent venir soit du systéme composé soit des fragments de (quasi-) fission
(voir 3.1 et 6.1). Pour Z < 65 il faut rajouter les fragments de fission de 'uranium, et le

(quasi-)uranium avant une éventuelle fission ainsi que le (quasi-)nickel.
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(b) Idem figure (a) pour la moyenne sur les 3 angles de
détection. La valeur obtenue pour ce rapport dans les spectres
mesurés en inclusif est indiquée par la ligne pointillée. Le point
a Z = 28 donne la valeur de ce rapport pour des réactions de

diffusion élastique

F1G. 6.13 — Rapport des comptages des pics a 150 et a 200 keV
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FiG. 6.14 — Déconvolution en trois gaussiennes choisies arbitrairement du pic mesuré a

200 keV dans le spectre somme des spectres a ¢ = 30° et ¢ = 150°(voir texte).

Pour tenter de mettre en évidence une émission a partir du systéme composé, nous
allons comparer la somme des spectres détectés a ¢ =30° et a ¢ =150° au spectre
détecté a ¢ =270°. Les composantes du pic provenant du systeme composite qui recule
a 0=0° subiront le méme décalage Doppler et seront détectés dans le méme angle solide
pour les 3 détecteurs germanium, placés de fagon symétrique par rapport au faisceau. En
revanche, si I’émetteur ne recule pas a 0°, le détecteur placé a ¢ =270° aura une réponse
différente des deux autres. En effet, lors de la détection des fragments par les télescopes, il
y a symétrie par rapport a I’angle sous-tendu par la direction de I’émetteur et la position

des détecteurs, pour les angles ¢ = 30° et ¢ = 150° mais pas pour le détecteur a ¢ = 270°.

Pour compenser la faible statistique, nous allons travailler sur deux régions de Z, une
région (70 < Z < 85) ou il n’y a que des fragments lourds de (quasi-)fission du 120 et une
région (35 < Z < 65) ou il y a en plus de la fission séquentielle de I'uranium. Le choix de
limiter vers le haut la premieére région a Z==85 (au lieu de Z = 90, comme cela aurait été
possible) trouvera sa justification plus loin, lors de 'étude des décalages en énergie par

effet Doppler.

Pour comparer les spectres mesurés a ¢ = 270° et la somme de ceux mesurés a ¢ =

30° et 150°, nous allons d’abord normaliser chacun de ces spectres de telle sorte que
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F1G. 6.15 — Différences entre la somme des spectres mesurés a ¢ = 30° et ¢ = 150° et

celui mesuré a ¢ =270°(voir texte).

la surface des pics & 200 keV (prise entre 170 et 225 keV) soit égale a 1 (nous verrons
plus loin, a la section 6.5 que les coefficients de normalisation des deux spectres sont
tres proches). Pour faciliter les comparaisons a faible statistique nous présentons sur la
figure 6.15 la différence entre les spectres ainsi normalisés pour les deux régions de Z
considérées. Des pics significatifs visibles dans ce spectre de différence vont ainsi mettre
en évidence des émetteurs se dirigeant dans une direction autre que 'axe du faisceau. La
surface de tels pics donnera le poids relatif des émissions ne provenant pas du systeme
composé dans les pics mesurés entre 170 et 225 keV. L’analyse de la figure 6.15 est rendue
difficile a cause des grandes erreurs statistiques. Dans le cas de la sélection 35 < Z < 65
la différence entre les spectres est systématiquement positive entre 170 keV et 180 keV et
systématiquement négative entre 185 keV et 200 keV. Cette différence notable confirme
que pour cette région en Z les spectres sont plus étroits a ¢ =270° qu’a ¢ = 30° ou
150°. Une contribution importante de v émis par des fragments de fission pourrait étre

responsable de cette différence.

Pour la région 70 < Z < 85 les différences sont moins considérables. Il est cependant

possible de discerner un pic vers 175 keV et peut-étre d’autres, plus faibles, a 190 keV,
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195 keV et 208 keV. Ces pics sont toutefois assez étroits et pourraient résulter uniquement
de fluctuations statistiques (les différences observées ne s’éloignent jamais de plus d’un
sigma d’une différence nulle). Nous allons donc dans la suite tenter de définir I'origine de
ces pics a 'aide des différences d’origine cinématique attendues entre les spectres mesurés

a 270° et ceux mesurés a 30 ou 150°.

Les ordres de grandeur des effets cinématiques sur le comptage et les énergies a ¢ =
30° ou 150° et a ¢ = 270° pour une émission a partir d'un fragment de (quasi-)fission
du systeme composite de Z=120 sont présentés dans le tableau 6.3. Nous avons considéré
pour les quatre premieres colonnes une émission a partir d’un fragment de (quasi-)fission
détecté a 16°, 22° ou 28°, de numéro atomique Z, avec I’énergie E/A correspondant a
I'énergie la plus probable prédite par la systématique de Viola [89]. Les quatre derniéres
colonnes correspondent a 1’émission a partir du fragment complémentaire a celui détecté
(Z, =120 - Zg). Pour chaque fragment nous avons calculé le rapport N (30°)/N(270°) entre
le nombre de photons détectés a ¢ = 30°(ou 150°) et ceux détectés a ¢ = 270°. La différence
de comptage entre ces deux angles provient de la différence des angles solides couverts
par les détecteurs dans le référentiel de I'émetteur. Le tableau 6.3 présente également
la différence des décalages en énergie par effet Doppler selon que I'émission ait lieu a
¢ =30° ou a ¢ =270° . Cette différence des décalages est exprimée ici en pourcentage
par rapport a I’énergie du photon émis au repos. Nous voyons sur ce tableau que tous ces

effets cinématiques restent toujours tres faibles.

Selon I’émetteur considéré, les transformations de sections efficaces différentielles en-
gendrent des rapports de comptage N(30°)/N(270°) atteignant au maximum 1,15. Nos
incertitudes statistiques ne nous permettent clairement pas de discerner des différences
de comptage de cet ordre, ainsi que cela peut étre vérifié a 'aide de la figure 6.15. Nous

allons donc nous concentrer sur les différences en énergie.

A Paide des valeurs présentées dans la table 6.3, il est possible de simuler les spectres
qui seraient produits pour des y émis a partir d'un fragment de (quasi-)fission. Le résultat
d’une telle simulation est présenté aux figures 6.16 qui montrent I’étalement en énergie
occasionné par 'effet Doppler pour des v de 180 keV émis par un fragment de (quasi-
)fission de Z=70. Pour simplifier la simulation, le fragment est toujours supposé étre
détecté avec 1'énergie de fission la plus probable correspondant a son angle d’émission
et seuls sont considérés les angles de détection extrémes par le télescope FLUOX du
fragment Z=70 (0 = 16° et § = 22° ). La partie de gauche concerne le cas ou le v est

émis par le Z = 70 lorsque celui-ci est détecté et la partie de droite concerne le cas ou
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Zq | B/A | N(30°)/N(270°) b <27OO)E_0 EE0) Z, | E/A | N(30°)/N(270°) b (27O°)E_0 B0
MeV (%) MeV (%)
Détection a 16° Partenaire
82 | 4,60 0,940 -2,906 38 | 5,39 1,147 6,577
82 | 3,03 0,951 -2,412 38 | 8,89 1,114 5,060
70 | 6,19 0,931 -3,308 50 | 3,22 1,109 5,003
70 | 1,97 0,960 -1,982 50 | 9,17 1,057 2,587
60 | 7,25 0,926 -3.540 60 | 2,68 1,083 3,849
50 | 8,36 0,922 -3,761 70 | 2,55 1,063 2,932
40 | 9,46 0,917 -3,962 80 | 2,62 1,046 2,166
Détection a 22° Partenaire
70 | 4,21 0,923 -3,799 50 | 6,02 1,121 5,425
70 | 2,90 0,935 -3,214 50 | 7,86 1,098 4,373
60 | 5,85 0,910 -4,389 60 | 4,08 1,101 4,628
60 | 1,78 0,947 -2,570 60 | 8,15 1,053 2,411
50 | 7,11 0,902 -4,774 70 | 3,43 1,079 1,079
40 | 8,30 0,895 -5,099 80 | 3,20 1,059 2,748
Détection a 28° Partenaire
58 | 3,81 0,908 -4,560 62 | 6,08 1,094 4,257
58 | 2,67 0,922 -3,885 62 | 7,13 1,078 3,516
50 | 5,42 0,892 -5,330 70 | 4,64 1,086 3,994
50 | 1,58 0,939 -3,051 70 | 7,36 1,044 2,032
40 | 6,81 0,881 -5,886 80 | 3,95 1,067 3,094

TAB. 6.3 — Rapport calculé du nombre de coups détectés a ¢ =30° (ou ¢ =150°) sur

celui a ¢ =270° et différence (exprimé en pourcentage de 1'énergie Ey pour une émission

au repos) des énergies calculées & ¢ =270° et a ¢ =30° pour une émission a partir des

différents fragments de fission et de leurs partenaires.
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c’est le partenaire de Z=50 qui est détecté, le Z=T70 émettant toujours un v de 180 keV.
Les figures inférieures montrent les différentes composantes qui contribuent a constituer
les figures du haut. Ces différentes composantes proviennent des deux angles extrémes
considérés et du fait que, pour Z=70, il y a toujours deux solutions cinématiques pour
ces angles, solutions correspondant a une émission vers ’avant ou vers 'arriere dans le
centre de masse. Une simulation plus compléete prenant en compte la totalité de angles de
détection possibles du Z=70 ne ferait que combler sur la figure du bas les discontinuités
entre les pics d’'une méme solution cinématique aux angles de détection extrémes et ne
pourrait en aucun cas supprimer le caractere bipolaire des résultantes présentées sur les
figures du haut. Le caractere bipolaire du spectre simulé ne saurait étre modifié par une

simulation prenant en compte tous les angles de détection.

Le choix de simuler une émission de v de 180 keV est arbitraire. Il permet cependant
de reproduire le pic observé vers 175 keV dans la figure 6.15 en bas. De méme, le choix de
7=70 comme émetteur est arbitraire, mais ce choix n’induit aucune différence significative
pour les comparaisons que nous allons faire entre spectres simulés et mesurés. Pour qu’il
soit possible d’associer le pic visible vers 175 keV sur la figure 6.15 avec un v émis par
un fragment de fission, il est nécessaire qu’il y ait présence, sur le spectre mesuré, de la
composante négative obtenue par la simulation autour de 167 keV. Cette possibilité n’est
pas totalement incompatible avec le spectre détecté pour la sélection entre 70 < 7 < 85
(voir figure 6.15). Cependant, si un v émanant d’un fragment Z=70 était détecté, ce y de-
vrait étre également détecté en coincidence avec le fragment partenaire (Z=>50), le spectre
simulé étant alors celui de la partie droite de la figure 6.16 avec une composante positive
vers 167 keV et une négative vers 175 keV. Un tel spectre est tout a fait incompatible
avec celui mesuré pour la sélection 35 < Z < 65 sélection qui contient tous les fragments
partenaires (justifiant ainsi le choix des limites en Z des sélections utilisées). Le pic ob-
servé a 175 keV ne peut donc pas étre expliqué par une émission a partir d'un fragment
de (quasi-)fission. De la méme maniere, pour les pics observés a 190 keV, 195 keV et
208 keV, il n’y pas dans le spectre mesuré de pic de polarité inverse correspondant a la
détection du fragment partenaire de ’émetteur.

Une simulation similaire a été effectuée pour le cas ou le v de 180 keV n’est pas émis par le
fragment de Z=70, mais par son partenaire de Z=50. Les figures de gauche correspondent
au cas ou le fragment de Z=70 est détecté par le télescope FLUOX, les figures de droite
au cas ou c’est le Z=50 qui est détecté (figure 6.17). Les spectres des différences montrent
ici aussi une forme bipolaire avec deux composantes séparées de 10 keV environ, autant
pour les spectres mesurés lorsque c’est I'émetteur (Z=>50) qui est détecté que lorsque c’est

le partenaire (Z=70) qui est détecté. De telles structures bipolaires ne sont pas observées
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Simulation pour une émission y & 180 keV par un fragment de fission de Z = 70
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F1G. 6.16 — Simulation de la différence attendue entre un spectre mesuré a ¢ = 30° (ou
150° ) et un spectre mesuré a ¢ = 270° pour des 7 émis par un fragment de (quasi-)fission
de Z = 70 provenant d’un systéme de Z = 120, un des 2 fragments de (quasi-)fission étant
détecté a ¢ = 90° par un télescope FLUOX
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Simulation pour une émission y & 180 keV par un fragment de fission de Z = 50
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F1G. 6.17 — Simulation de la différence attendue entre un spectre mesuré a ¢ = 30° (ou
150° ) et un spectre mesuré a ¢ = 270° pour des 7 émis par un fragment de (quasi-)fission
de Z = 50 provenant d’un systéme de Z = 120, un des 2 fragments de (quasi-)fission étant
détecté a ¢ = 90° par un télescope FLUOX
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dans les spectres de différences mesurés (figure 6.15), permettant de conclure qu’il n'y
a pas ou tres peu de contribution au pic a 200 keV provenant d’émission a partir de

fragments de (quasi-)fission pour la région de Z détectés entre 70 et 85.

En conclusion de cette analyse, nous pouvons dire que pour la région 35 < Z < 65,
des différences de comptage significatives sont observées entre 200 keV et 220 keV, selon
que la détection a lieu a ¢ = 30° ou a ¢ = 270°, indiquant une anisotropie importante
dans cette région. Cette anisotropie exclut la possibilité que les pics observés dans cette
région proviennent uniquement d’un systeme composite reculant dans la direction du
faisceau. Elle peut étre causée que par une émission v provenant d’un fragment de fission.
La présence de fragments issus de la fission séquentielle de I'uranium rend tres difficile
toute simulation des effets Doppler. Pour la région 70 < Z < 85, les pics de faible intensité
observés sur les spectres des différences n’ont pas pu étre expliqués a I'aide des simulations
prenant en compte l'effet Doppler, pour une émission a partir d'un fragment de (quasi-
)fission. Les différences observées entre ¢p=30° et ¢=270° résultent donc, entre 170 keV
et 220 keV, essentiellement de fluctuations statistiques et ne sont pas significatives : bien
que les faibles statistiques obtenues ne permettent pas d’exclure totalement une faible
contribution d’émissions a partir d’un fragment de (quasi-)fission, 'essentiel du pic a 200

keV pour des Z compris entre 70 et 85 provient d’émissions a partir du systeme composé.

6.5 Multiplicité

Les multiplicités d’X compris entre 175 et 225 keV et associées a une sélection en Z

ont été calculées par :

NX * €(E>
Nsimples * R

ou Nx est le nombre de coups (corrigé par l'efficacité de détection e(£)) dans le spectre

M= (6.2)

déconvolué avec le bruit de fond soustrait, Ngimpies €st le nombre total de fragments corres-
pondant a la sélection en Z considérée, acquis par un déclenchement inclusif échantillonné
par le facteur R (voir section 4.4). La figure 6.18 présente les multiplicités ainsi obtenues

pour les 3 détecteurs germanium et pour les 4 sélections de Z considérées.

Les multiplicités obtenues sont en bon accord pour les 3 détecteurs (ce qui confirme

que nous n’avons pas d’anisotropie dans I’émission détectée) a 1’exception de la sélection
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Fi1G. 6.18 — Multiplicité des photons d’énergie comprise entre 170 et 225 keV pour les

différentes sélections en Z et pour les trois angles de détection. Les barres horizontales

représentent la largeur des sélections en Z.



Chapitre 6. Résultats expérimentaux 121

35 < Z < 50 ou des différences entre les spectres a ¢ =30°/150° et a ¢ =270° ont
déja été soulignées (voir section 6.4.2) et interprétées comme résultant d'une contribu-
tion provenant d’un fragment de fission dans cette région. Les valeurs des multiplicités
moyennées sur les 3 détecteurs sont de 0,064 40,002 pour la sélection 35 < Z < 50, de
0,05240,002 pour 50 < Z < 65, de 0,102+0,004 pour 70 < Z < 80 et de 0,06740,004 pour
80 < Z < 90. La forte augmentation de multiplicité observée pour la région 70 < Z < 80
s’explique par le fait qu’il s’agit de la seule région peuplée exclusivement par des frag-
ments de (quasi-)fission d'un systéme composé de 120 protons. De plus, la référence [22]
montre que la fission du noyau Z=120 est asymétrique, probablement gouvernée par le
fermeture de couche a 82 protons, et la distribution de charge doit étre piquée a Z < 80 (
la détection de Z > 80 est biaisée par la cinématique a nos angles de détection comme 'a
montré la figure 6.2). La tranche de Z compris entre 70 et 80 est donc celle pour laquelle
la proportion d’événements de fission de Z=120 est la plus élevée. Il convient de noter
ici que les incertitudes sur les multiplicités présentées ne prennent pas en compte l'erreur

systématique provenant de l'efficacité de détection.

6.6 Probabilité de création de lacunes K

Pour estimer le temps de (quasi-)fission a partir des multiplicités mesurées, la connais-
sance du nombre de lacunes en couche K du noyau composé est indispensable. Comme
on I’a vu au chapitre 2, I’ensemble des mécanismes nucléaires correspond, a 1’échelle ato-
mique, au méme parametre d’impact, nul ou quasi-nul. Dans le cas d'un systeme tres
asymétrique comme U+Ni, la population de lacunes créées dans le systeme composite
peut étre assimilée a la population de lacunes créées dans le noyau d’uranium dans la
voie d’entrée. La probabilité Py de créer des lacunes en couche K de 'uranium a été

déterminée a partir de nos données a 'IPN d’Orsay [85],

Ncomc
Pg = (6.3)

Nsimples * R x WK

ol N pine €st le nombre de coincidences détectées entre un rayonnement X g caractéristique
de l'uranium (transition K, et Kg) et un noyau diffusé élastiquement, divisé par 'efficacité
appropriée du détecteur germanium utilisé, tandis que Ngimpes €st le nombre total de
noyaux diffusés élastiquement détectés simultanément avec le taux d’échantillonnage R
appliqué pour la détection des ions diffusés sans coincidence (voir 4.4) et wg le rendement

de fluorescence pour les Xg de I'uranium.
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Nous disposons dans notre expérience de deux possibilités pour sélectionner des réactions
de diffusions élastiques (ou tres faiblement inélastiques). Le spectrometre VAMOS, cou-
vrant des angles inférieurs a ’angle d’effleurement du projectile, permettait la détection
d’'un projectile diffusé élastiquement. Les télescopes FLUOX 2 et 3, placés a des angles
inférieurs a I’angle d’effleurement de la cible, détectaient des noyaux cible diffusés élastiquement.
Nous avons donc deux mesures «indépendantes» de la probabilité de créer des lacunes dans
les couches profondes de I'uranium. Il faut toutefois souligner que la sélection a partir du
recul élastique ou tres faiblement inélastique de la cible ne garantit pas que le noyau d’ura-
nium n’a pas fissionné avant que les lacunes n’aient été comblées, ce qui peut conduire a
sous-estimer la probabilité d’ionisation. Les coincidences fortuites ont été traitées a ’aide
de la procédure de déconvolution décrite a la section 5.3) et le bruit de fond a été soustrait
(section 5.4). Les spectres ainsi obtenus ont ensuite été corrigés pour tenir compte des
processus de conversion interne pour des noyaux d’uranium ayant subit des excitations
coulombiennes. La conversion interne des transitions v de désexcitation des noyaux d’ura-
nium a pour effet de créer un nombre supplémentaire de lacunes contribuant au comptage
des raies X de I'uranium qui ne doivent pas étre comptabilisées, cette conversion se
produisant & des temps beaucoup plus longs (typiquement supérieurs & 107'%s) que les
temps d’excitation/désexcitation atomique et de fission attendus (typiquement de 1'ordre
de 1078s). Dans notre cas, ce sont les v d’énergie supérieure & I'énergie de liaison des
électrons K qui vont étre convertis. Le nombre de lacunes a soustraire a donc été déterminé
a partir du nombre mesuré de tels v corrigé de l'efficacité de détection et du coefficient de
conversion a correspondants. Le nombre de lacunes a soustraire devient négligeable pour
des transitions d’énergie supérieure a 260 keV et n’a donc été calculé que pour les raies
de 158, 210 et 258 keV. Par ailleurs, les v a 104 keV provenant de la cascade rotationnelle
ne sont pas discernables dans notre expérience de la transition K. Pour y remédier, seule
la transition K, qui n’est pas polluée par ces v de 104 keV, a été considérée et, pour
déterminer le nombre total de transitions Xy, le nombre de transitions K, mesurées a été

multiplié par le rapport (K, + Kz)/ K« donné par les tables [91, 92].

Les probabilités Px de créer des lacunes K dans I'uranium sont présentées dans le
tableau 6.4 pour les 2 approches utilisées. Les erreurs sur les probabilités de lacunes
proviennent de efficacité de détection (+11%, chapitre 5.2.2), des erreurs d’origines sta-
tistiques sur les nombres de coups dans les pics X et dans les pics de v convertis ainsi
que des incertitudes sur les coefficients de conversion tabulés. L’erreur associée aux pro-
babilités déterminées a partir du détecteur placé a ¢ = 150° n’a pas pu étre estimée,
lefficacité de ce détecteur autour de 100 keV ayant été déterminée a partir des rapports

de comptage des v de I'uranium mesurés en simple entre les trois détecteurs. Pour les
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Détecteur || Px (Ni de recul) | Pg (U élastique)
$=30° 0,2340,04 0,2540,04
P=270° 0,22+0,03 0,24+0,04
p=150° 0,25 0,25

TAB. 6.4 — Probabilité (Px) de créer une lacune dans la couche K de 'uranium. Les
incertitudes associées aux valeurs de Px mesurées avec le détecteur germanium a ¢ =

150° n’ont pas pu étre déterminées (voir texte).

deux approches que nous avons suivies, on obtient une erreur totale sur les probabilités
d’ionisation de +16%. Les valeurs de P obtenues & partir de la détection de la cible de
recul élastique sont tout a fait compatibles avec celles obtenues a partir du projectile, bien
que ces dernieres soient légerement plus élevées ainsi que 'on s’y attend. Nous conserve-
rons par la suite la valeur Px = 0,2540,04 obtenue a partir de la diffusion élastique du

projectile.

6.7 Interprétation des résultats et discussion

La présence d'un pic entre 170 et 225 keV a été observée pour toutes les sélections
en numéro atomique Z lorsque les sélections contiennent des fragments provenant d’un
systeme composite de Z=120. Ceci indique que cette émission ne provient pas exclusive-
ment d’un fragment de fission donné. Par ailleurs, les multiplicités d’X que nous avons me-
surées indiquent que la multiplicité maximale est atteinte pour la sélection 70 < Z < 80,
sélection qui ne contient aucun fragment de fission séquentielle de I'uranium ou de diffu-
sion inélastique. Pour cette sélection, si les émissions provenaient de fragments de fission,
les spectres en énergie mesurés entre 170 et 225 keV par les 3 détecteurs germanium
devraient présenter des différences caractéristiques des décalages Doppler attendus. L’ab-
sence de telles différences confirme que, pour cette sélection, I’émission provient de fagon
dominante d’un systeme composé reculant a 0°. Nous avons aussi vu que, malgré la faible
statistique, il est possible de décomposer arbitrairement le pic mesuré en trois gaussiennes
centrées a des énergies proches des prédictions théoriques pour les raies Ko, Kq2 et K.
Nous pouvons donc conclure que le pic qui a été observé a des énergies entre 170 et 225
keV pour des fragments détectés de Z compris entre 70 et 80 est essentiellement composé

d’X caractéristiques de I'élément Z=120.
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L’observation de rayonnements X caractéristiques révele I'existence de systemes com-
posés de 120 protons survivant pendant un temps suffisamment long pour que les électrons
ajustent leur énergie a la charge du noyau et que d’éventuelles lacunes dans les couches
électroniques soient comblées. Les figures 3.7, 3.8 et 3.9 montrent que dans les distribu-
tions de temps de fission, seules les composantes de temps de vie supérieures a environ
10~ sont susceptibles de conduire & 'observation de raies caractéristiques. De plus, il
faut souligner que, pour ces figures, les probabilités calculées sont les probabilités dP/dE
pour un Xy d’étre émis entre I'énergie I'énergie E' et E + dE. Ces probabilités doivent
étre multipliées par la probabilité Px (voir équations 2.7) pour qu'un Xy soit émis avant
fission, probabilité Px 7,6 fois plus élevée pour un temps de vie nucléaire 7,,,. = 10~ s que
pour T, = 107s. L’observation du pic caractéristique est donc la signature de noyaux

composés survivant a la fission pendant des temps tres supérieurs a 10~ s.

Nous allons maintenant présenter des conclusions plus quantitatives qui peuvent étre
tirées des multiplicités d’X g mesurées pour 70 < Z < 80. Cette analyse doit prendre
en compte les différentes erreurs et incertitudes qui ont été évaluées pour les observables
mesurées. Le nombre d’X émis découle de la compétition entre la désexcitation des lacunes
et la fission du noyau composé. Pour remonter a partir des multiplicités d’X au temps
moyen de fission, il est nécessaire de connaitre la forme de la distribution des temps de
fission. Une premiere approximation consiste a considérer une distribution des temps de
fission donnée par une exponentielle décroissante. A Paide de cette hypothese il est possible
d’obtenir une formule analytique simple permettant de relier les multiplicités mesurées
a la constante de temps de l'exponentielle (équation 2.7). En isolant 7,,. et en faisant
I’hypothese réaliste que pour des noyaux aussi lourds le rendement de fluorescence vaut

1, on trouve :

P (6.4)

(e 1)

ou Pki99 est la probabilité de création de lacune en couche K, 75,. le temps de vie des
lacunes et M la multiplicité d’X mesurée. P 199 vaut la moitié (voir section 3.3) de la pro-
babilité de créer une lacune dans la couche K d’un noyau d'uranium diffusé élastiquement :
Pri120 = 0,125 £ 0,020. Pour la sélection 70 < Z < 80, l'incertitude sur la multiplicité M
a été évaluée a 0, 005. Il faut cependant rajouter a cette valeur U'incertitude de +5% sur
Pefficacité de détection des germaniums a 200 keV. Ceci nous conduit a une multiplicité
M = 0,10240, 009. Le temps de vie des lacunes 75, a été estimé a ’aide de calculs MCDF
A 2,8%x10718s & la section 3.2.1. Il convient de considérer I'incertitude sur le temps de vie
des lacunes causée par notre incapacité a déterminer les configurations atomiques menant

a Pémission de X, incertitudes évaluées a £20% (voir 6.6).
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Ces différentes valeurs conduisent & un temps moyen de fission de 1,2x107'7s. En
considérant les incertitudes il n’est pas possible d’extraire une limite supérieure de ce
temps. En effet, pour cette limite supérieure, M devient supérieur a Pxio9 et le temps
de fission devient indéterminé, ce qui se comprend par une absence de sensibilité aux
temps beaucoup plus longs que le temps de vie des lacunes. En revanche, il est cependant

possible de calculer la limite inférieure qui conduit & 7, > 4,0 x 107 8s.

Cette valeur inférieure de 4,0x107!s est du méme ordre de grandeur que celles
déduites des mesures faites a l'aide de la méthode d’ombre dans un cristal [23, 22] qui
ont montré qu’au moins 10% des événements de (quasi-)fission ont un temps de réaction
plus long que 1071%s. Pour établir une comparaison avec ces données nous avons calculé
la fraction d’éveénements ayant un temps supérieur a 107'8s, toujours en supposant une
distribution exponentielle des temps de fission. Pour la limite inférieure de 7 = 4,0x 10~ %5

ont trouve que 77% des évenements de fission ont un temps de vie supérieur & 10~ !8s.

Le pourcentage maximal d’événements ne contribuant pas aux multiplicités d’X (quasi-
fission ou fission avec 7 < 1071%s) peut étre estimé en supposant une distribution de temps
composée de uniquement N,,,,+ évenements de fission ou de quasi-fission avec 7 <10~ s,
qui ne contribueront pas du tout a la multiplicité M mesurée, et Ni,,, évenements de
fission avec 7 > 7, pour lesquels toutes les lacunes auront été comblées. Avec cette

hypothese, on a :
M Nlong

P_K B Nlong + Ncou’rt.

En prenant la limite inférieure de M mesuré (M=0,093) et la limite supérieure de P 199

(6.5)

(P k120=0,15), on déduit un pourcentage maximum d’évenements a temps courts de 38%.

Comme nous 'avons déja mentionné dans le chapitre 1, il est généralement admis que
la quasi-fission, caractérisée par un temps de l'ordre de 1072's, est dominante dans la
section efficace de réaction et ce faible pourcentage d’évenements a temps de fission tres

courts semble donc surprenant.

Les temps caractéristiques de la quasi-fission que nous avons indiqués ainsi que son
aspect dominant généralement admis découlent d’études faites dans les années 1980 [19,
20] ou la corrélation entre les angles d’émission dans le centre de masse et la masse des
fragments détectés ont été mesurées précisément pour plusieurs systemes. Une étude plus
récente a été faite [21], confirmant pour des systémes plus légers que le notre, I'aspect
dominant et tres rapide de la quasi-fission. Il convient de noter que toutes ces études

ont été faites en supposant que la fission du noyau composé était toujours symétrique
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Fi1G. 6.19 — Section efficace en fonction de la masse des fragments et de leur angle

d’émission dans le référentiel du centre de masse. Tirée de [19]

en masse, en désaccord avec nos résultats qui indiquent une fission asymétrique pour le

Z=120.

J. Toke et al. [19] ont utilisé des faisceaux d’***U a 6.0 MeV par nucléon pour bombar-
der différentes cibles de masses comprises entre A=16 et A=89 parmi lesquelles une cible
de %4Ni. La figure 6.19 tirée de [19] montre les sections efficaces doublement différentielles
d*0 /dfdA obtenues pour les différents systemes étudiés. Pour le systeme le plus léger,
28U + 190 (figure 6.19a) la distribution en masse des fragments est centrée sur la moitié
de la masse du noyau composé (Acy/2) correspondant a la fission symétrique du noyau
composé. La distribution angulaire est proche de la symétrie autour de 90°, ainsi qu’il est
attendu pour la fission d’un noyau composé. Ceci a été interprété comme une signature
expérimentale du mécanisme de fusion-fission. Ce comportement disparait progressive-

ment avec 'augmentation de la masse du systeme. La figure 6.19¢) montre que pour le

280
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systéme 233U+ *8Ca, la distribution en masse des fragments atteint son maximum pour des
masses proches de celles du projectile et de la cible, impliquant que la fission symétrique
n’est plus le processus dominant de cette réaction. De plus, la distribution angulaire pour
Acn/2 est marquée par une importante anisotropie caractérisée par les maximums des
distributions angulaires autour de 30° et 150° . Cette anisotropie importante ainsi que
I’asymétrie en masse des fragments détectés ont été interprétées comme la preuve de la
disparition de la fusion suivie de fission qui est alors remplacée par le mécanisme de quasi-
fission. Le temps caractéristique de la quasi-fission a été, dans cette étude, déterminé a
partir des distributions angulaires des fragments qui présentent un maximum indiquant
une rotation du systeme composé inférieure & un quart de tour pour la cible de *8Ca et

les cibles plus lourdes.

Cependant, pour le systéme 2**U+ 54Ni, I’anisotropie est beaucoup moins évidente que
pour les systemes plus légers. Cette anisotropie est visible pour des masses comprises entre
A=170 et A=190 (correspondant approximativement aux masses des fragments détectés
dans les télescopes FLUOX pour 70 < Z < 80), mais la présence d’une composante
importante symétrique autour de 6, = 90° ne peut pas étre exclue. L’aspect dominant de
la quasi-fission pour le systeme 233U+ 4Ni n’est donc déduit dans cette étude qu’a partir

de l'extrapolation des comportements observés pour les systeme 28U+*Ca et 238U+160.

De plus les systemes étudiés par J. Toke et al. correspondent a des énergies de faisceau
inférieures a celle que nous avons utilisée et la section efficace de fusion doit augmenter
avec 1'énergie. W.Q. Shen et al. [20] ont étudié I’évolution des corrélations masse-angle
avec 1'énergie du projectile entre 4,6 MeV /A et 7,5 MeV /A pour le systeme 238U + %47Zn,
tres similaire au notre. La corrélation obtenue & 6,7 Mev/A est présentée sur la figure 6.20
montrant a cette énergie plus élevée que celle de J. Toke et al., une distribution angulaire
compatible avec une composante de fusion-fission tres importante. La conclusion de notre
travail mettant en évidence au minimum 62% d’éveénements de fusion suivie de fission
entre Z=T70 et Z=80 n’est donc pas en contradiction avec ’aspect dominant de la quasi-
fission mis en évidence expérimentalement uniquement pour des systemes plus légers et

des énergies de bombardement plus faibles.

Nous observons donc une fission asymétrique du noyau de Z=120, probablement gou-
vernée par la fermeture de couche protons a Z=82. Les tres longs temps de fission mesurés
indiquent une émission relativement importante de neutrons avant fission qui d’une part
permet de rallonger fortement le temps de vie du noyau fissionnant et d’autre part permet

la restauration d’effets de couche suffisamment importants pour gouverner I’asymétrie de
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Fi1G. 6.20 — Section efficace en fonction de la masse des fragments et de leur angle
d’émission dans le référentiel du centre de masse pour le systéme %U+5%47Zn & 6,7 MeV

par nucléon. Adaptée de [20].

la fission. La modélisation de la compétition entre fission et émission de particules repose
sur de nombreux parametres pour lesquels aucune donnée expérimentale n’est disponible
dans notre domaine de masse. Les modeles actuellement disponibles [94] ne semblent pas
étre en mesure de reproduire nos données qui devraient donc conduire a une meilleure

détermination de ces parametres.
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Conclusions et perspectives

Dans le cadre de I’étude d’éventuels ilots de stabilité dans la région des éléments super-
lourds, nous avons recherché des rayonnements X caractéristiques de 1’élément Z=120 et
nous avons appliqué la technique de fluorescence X a I’étude du temps de fission du noyau
de cet élément. Pour cette toute premiere utilisation de la technique de fluorescence X
dans ce domaine de masse, nous avons choisi de former des noyaux de Z=120 par réactions
de fusion de projectiles de 2**U accélérés a 6,6 MeV par nucléon avec des cibles de 4Ni.
Ce systeéme est volontairement trés proche du systeme 28U + "*Ni étudié par la méthode
d’ombre dans un monocristal [22] qui avait permis de mettre en évidence une section
efficace significative de formation de noyaux composés de Z=120 dont une proportion
importante survit a la fission pendant plus que 107!8s lorsqu’on détecte des fragments

lourds autour de 20°.

La détection a l'aide de détecteurs germanium des photons en coincidence avec des
fragments lourds, nous a permis de mettre en évidence dans le spectre en énergie de
ces photons un pic que nous avons identifié comme contenant les raies X de 1’élément
7Z=120. La position en énergie de ce pic correspond a mieux que 4% a 'énergie atten-
due théoriquement. Ces raies sont toujours observées lorsqu’on sélectionne des réactions
dans lesquelles un systeme composé de Z=120 est formé, mais disparaissent lorsqu’on
sélectionne des réactions de diffusion élastique. La multiplicité de ces X atteint son maxi-
mum lorsque 'on sélectionne uniquement des réactions conduisant a la formation d'un
systeme composite de 120 protons. Nous avons pu montrer grace a une étude cinématique
que, pour ce pic, une éventuelle contribution de v provenant des fragments de fission (ou
de quasi-fission) est tres faible. L’observation de ces raies caractéristiques confirme ainsi la

grande section efficace de formation de noyaux composés de Z=120 survivant a la fission
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pendant des temps beaucoup plus longs que 10~s, temps en deca duquel I’étalement en

énergie rend les raies indiscernables du fond.

A partir de la multiplicité maximale des X caractéristiques mesurés, en faisant 1'hy-
pothese d'une distribution exponentielle des temps de fission, nous avons déterminé une
limite inférieure de 4,0x10~!¥s pour le temps moyen de fission des noyaux de Z=120.
Cette multiplicité nous a aussi permis de conclure que au maximum 38% des réactions de
capture (représentant ’ensemble des réactions de quasi-fission et de fusion) correspondent
a des réactions de quasi-fission ou de fission associées a des temps inférieurs & 10~%s. Ce
relativement faible pourcentage de quasi-fission est difficilement compatible avec les tres
faibles probabilités de fusion généralement admises pour notre systeme. Cependant, nous
avons montré que les données existant pour notre systeme ne permettaient de conclure a
une faible probabilité de fusion qu’en faisant I’hypothese que la fission suivant cette fusion
était symétrique en masse. Ces données ne permettent en aucun cas une telle conclusion

pour des fissions asymétriques telles que nous les observons.

Les résultats de cette expérience exploratoire prouvent donc que la technique de fluo-
rescence X peut étre utilisée avec succes pour 1’étude de la stabilité des éléments super-
lourds. Cependant, il serait souhaitable en vue de 1’étude d’autres systemes de dimi-
nuer les nombreuses incertitudes (provenant de la statistique limitée, des erreurs sur la
détermination des efficacités de détection, etc.) qui ne nous ont permis que de déterminer
des limites inférieures au temps de fission ou des limites supérieures pour la proportion
d’évenements de quasi-fission et de fission a temps courts. De méme, la recherche de 1’ori-
gine du pic attribué aux raies Xx du Z=120 a été rendue difficile par la statistique limitée
ainsi que par la trop grande symétrie de la géométrie de notre systeme de détection. Il
semble indispensable de compléter le dispositif expérimental par quelques détecteurs d’X
placés a des angles tres différents. Il faut noter également que nous n’avons pu obtenir ces
résultats que parce que nous avons pu isoler un ensemble d’événements pour lesquels un
systeme composite de 120 protons était formé. Ceci n’a pu étre réalisé que parce que nous
avions a notre disposition des informations provenant d’une autre expérience sur la charge
des deux fragments de fission mesurés en coincidence et sur les multiplicités de particules
chargées associées. Pour pouvoir étudier d’autres systemes il est par conséquent indis-
pensable, en plus de la mesure des X caractéristiques, de détecter et identifier les deux
fragments de fission avec une tres grande efficacité et de mesurer la multiplicité de parti-
cules chargées associée pour signer la formation d’un systeme composé de I’ensemble des
protons du projectile et de la cible. Notre travail montre donc que, moyennant quelques

améliorations du dispositif expérimental existant, la technique de fluorescence X permet
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de facon unique I'étude de la stabilité d’éléments superlourds bien au-dela des limites
en 7 raisonnablement accessibles par les expériences de synthese et apporte un éclairage
nouveau sur la fusion entre noyaux tres lourds a des énergies proches de la barriere de

fusion.
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L’étude de la réaction 2**U + %Ni & 6,6 MeV par nucléon nous a permis d’identifier
des rayons X caractéristiques de I’élément Z = 120. Ces X caractéristiques ont été trouvés
en coincidence avec des fragments de fission des noyaux composés de 120 protons formés
au cours de la réaction. La multiplicité de ces rayonnements rend possible I'extraction des
informations sur la probabilité de formation par fusion dans la réaction étudiée du noyau

de Z = 120 ainsi que sur le temps de fission de ce noyau.

X-Ray Fluorescence applied to Z=120 element fission time study.

Characteristic X-rays of the element Z=120 have been identified in the reaction 2**U+-5Ni
at 6,6 MeV. They have been detected in coincidence with fission fragments arising from
composite systems with 120 protons formed during the reaction. Pieces of information
about the formation probability by fusion of Z=120 nuclei and on the fission time of this

nucleus have been inferred from the X-ray multiplicity.

Mots-Clés : élements superlourds, spectroscopie des rayons X, fission nucléaire, fusion
nucléaire, diffusion profondément inélastique.
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