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Introduction

Le noyau atomique est un ensemble de nucléons, les protons et les neutrons, liés entre eux
par l'interaction forte. Ce noyau peut soit étre décrit de fagon microscopique en considérant
les nucléons comme des particules individuelles, soit de facon macroscopique en considérant
les nucléons dans leur ensemble. L’'un des plus grands succes de ’approche microscopique
a été le développement du modele en couches, dans lequel les nucléons évoluent indépen-
damment les uns des autres dans un potentiel central moyen. Par ailleurs, des observations
expérimentales (résonances géantes, ...) indiquent que les nucléons a l'intérieur du noyau
peuvent se comporter de maniére cohérente. Le modele de la goutte liquide proposé en 1930
par Weisskopf [Weisskopf et. Wigner, 11930] s’appuie sur cette approche en considérant le
noyau de fagon macroscopique. Il est décrit alors comme une goutte liquide chargée.

La fission nucléaire a basse énergie d’excitation est I'un des phénomeénes nucléaires ou
ces deux comportements coexistent ; la déformation du noyau fissionnant jusqu’a la scission
correspond a un mouvement collectif des nucléons tandis que la formation des fragments de
fission est fortement influencée par des effets de la structure en couches des niveaux d’énergie
des nucléons. La fission est alors qualifiée d’asymétrique puisqu’elle conduit a la formation
de deux fragments de masses différentes. En effet, il a été observé que la valeur moyenne de
la distribution en masse des fragments lourds est & peu prés constante (A ~ 140) quel que
soit le systéme fissionnant, tandis que les fragments légers complétent juste la charge et la
masse manquantes vis-a-vis du noyau fissionnant. Il en a été conclu que c’est la formation
des fragments lourds qui est influencée par des effets de couches. Des calculs de corrections
de couches indiquent qu’il existe des gaps en énergie importants dans les couches de neutrons
déformée & N = 88 et sphérique & N = 82 |[Wilkins et all, [1976]. Cela permet d’expliquer la
constance de la valeur moyenne de la distribution en masse des fragments lourds du fait de
ces nombres de neutrons privilégiés. L’influence du nombre de protons dans les fragments
lourds était rarement discutée jusqu’a récemment. Cela peut s’expliquer par le fait que les
différents calculs étudiant 1’évolution des niveaux d’énergie en fonction de la déformation
montrent que les gaps entre les niveaux d’énergie associés aux neutrons sont maximaux dans
les régions de déformation que 1’on sait étre celles des fragments de fission aux déformations
de scission tandis qu’aucun gap n’est prédit dans les niveaux d’énergie liés aux protons. Par
ailleurs, au niveau expérimental, le numéro atomique des fragments lourds était difficilement
mesurable du fait de limitations expérimentales.

Au milieu des années 1990, la technique de la cinématique inverse a ouvert de nouvelles
possibilités. Contrairement a la cinématique directe ou 'on accéléere un faisceau léger que
I’on envoie sur une cible lourde, en cinématique inverse c’est le noyau lourd qui est accéléré.
Les fragments de fission disposent ainsi d’une vitesse plus importante du fait de la présence
de la vitesse d’entrainement du faisceau. La cinématique inverse a donc été utilisée afin de
mesurer la distribution en charge de I’ensemble des fragments de fission pour une vingtaine
de systémes fissionnants [Schmidt et all, 2000] montrant ainsi que la valeur moyenne de
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la distribution en charge des fragments lourds est & peu prés constante autour de Z =
54 |[Benlliure et all, [2002] pour une grande gamme de systémes fissionnants, suggérant que
les protons aient un réle a jouer. Cependant, la mesure de la masse n’a pas été possible et
ainsi 'influence du nombre de neutrons n’a pas pu étre déterminée. Cette thése s’inscrit dans
cette problématique; elle s’appuie sur une expérience réalisée au GANIL en 2008 qui vise
a mesurer simultanément la masse et la charge de ’ensemble des fragments de fission pour
plusieurs systemes fissionnants, espérant alors apporter un éclairage supplémentaire sur le
r6le du nombre de protons et de neutrons dans la formation des fragments.

En plus de la problématique de la description de la fission, ce processus présente un
intérét dans la possibilité de produire des noyaux riches en neutrons. Les noyaux riches en
neutrons loin de la stabilité sont un sujet d’étude actuel en physique nucléaire notamment
pour I’évolution de la structure en couches loin de la stabilité. La fission de 233U produit
des fragments de fission riches en neutrons du zinc (Z = 30) au néodyme (Z = 60). C’est
d’ailleurs le principe de I'installation SPTRAL 2 qui utilisera la fission de 1'**3U pour produire
des noyaux riches en neutrons qui pourront ensuite étre accélérés. La production de noyaux
plus lourds (Z > 60) a été proposée via des réactions de fusion-fission [Tarasov et Villari,
2008]. Il est en effet tres difficile de produire des noyaux riches en neutrons dans la région de
55 < Z < 80 a partir de la fission de 'uranium. L’utilisation de réactions de fusion-fission
a haute énergie d’excitation est alors envisagée comme possibilité pour produire des noyaux
riches en neutrons dans cette région difficilement accessible. Les résultats de cette expérience
seront également développés dans cette these.

L’étude de la fission nucléaire présente également d’autres intéréts du point de vue des
applications. C’est par exemple le cas pour le développement de réacteurs nucléaires dits de
quatriéme génération qui visent & produire de ’énergie en utilisant un autre combustible
que de 1'?%°U et/ou a incinérer les déchets radioactifs. Les rendements de fission précis de
plusieurs actinides mineurs (?*"Np, 240243 Am et 243244.245Cm principalement [Nakagawa
et al.,[1999]) sont en particulier requis pour la construction de tels réacteurs. Cependant, les
données expérimentales sont soit incomplétes soit inexistantes et les modeles d’évaluation
des données nucléaires ne fournissent pas une prédiction suffisamment précise. De nouvelles
mesures sont donc nécessaires pour contraindre davantage ces modeles.

La fission présente donc a la fois un intérét industriel trés important, notamment au
niveau de la production d’énergie, mais également un intérét au niveau de la recherche
fondamentale, afin de comprendre le réle des effets de couches protons et neutrons dans la
formation des fragments de fission et pour la production de noyaux lourds riches en neutrons.



1 Motivations

1.1 Description macro-microscopique de la fission

1.1.1 Découverte de la fission

Suite & la découverte du neutron en 1932 [Chadwick, [1932] et de la description de la
radioactivité 3 en 1934 |Fermi, 1934 ; [Wilson, [1968], les physiciens ont eu I'idée de produire
de nouveaux noyaux plus lourds que 1’>38U (élément le plus lourd présent sur Terre) en
combinant une capture neutronique suivie d’une décroissance . Contrairement a ce qui était
attendu (formation d’éléments transuraniens), du baryum fut clairement identifié comme
voie de sortie de la réaction U+n [Hahn et Strassmanu, 1939] en 1939. Une interprétation
du phénomene fut trés vite donnée par Lise Meitner [Meitner et Frisch, [1939] qui proposa
le fait que le noyau se divise en deux suite a I’apport d’énergie supplémentaire. Elle donna
une breve description de ce phénomene de fission en utilisant le modele de la goutte liquide
chargée développée par Gamow quelques années plus t6t. Une description théorique précise
fut donnée quelques mois plus tard par Bohr et Wheeler [Bohr et. Wheeler, [1939]. Les mesures
expérimentales qui ont suivi ont permis d’affiner ce modele théorique. En parallele, le modele
en couches se développait [Bethe et Bacher, [1936 ; [Feenberg et Wigner, [1937] et permit
de donner une explication & la fission asymétrique observée [Mayer, [1948]. Le modele de
la goutte liquide seule ne prédit en effet qu’une fission symétrique. En s’appuyant sur la
méthode proposée par Strutinsky pour estimer la correction a appliquer a I’énergie potentielle
de la goutte liquide, il est possible de prendre en compte les effets de couches [Strutinskyl,
1967] ce qui conduit & la prédiction d’une fission asymétrique. En plus d’expliquer la fission
asymeétrique, la prise en compte des effets de couches a permis d’expliquer les isomeéres de
fission |[Polikanov et Sletten, [1970]. Au début des années 90, une compréhension assez large
du phénomene de fission a été documentée dans le livre de Wagemans [Wagemans, [1991]).

1.1.2 Description générale de la fission

Pour décrire I’évolution du noyau fissionnant de son état fondamental a son point de
scission — le point ou il se casse en deux fragments — une connaissance précise de I’évolution
de I’énergie potentielle du noyau avec sa déformation est nécessaire. Cette énergie potentielle
est décrite par le modele de la goutte liquide a laquelle on applique des corrections liées aux
effets de couches des fragments.

1.1.2.1 Modeéle de la goutte liquide

Le modele de la goutte liquide traite le noyau comme une goutte incompressible d’un
fluide composé de nucléons liés entre eux par l'interaction forte. Il considere que le noyau



4 CHAPITRE 1. MOTIVATIONS

est un objet sphérique avec un rayon r = rgA'/3 ott A désigne le nombre de nucléons qui
constituent le noyau et ry est une constante égale a 1,15 fm et qui correspond classiquement
au rayon d’un nucléon. Cela suggere que la densité nucléaire est constante, quel que soit le
nombre de nucléons, tout comme pour une goutte d’eau. En 1935, von Weizsécker [Weizsé-
cker, [1935] a proposé une formule semi-empirique permettant de calculer ’énergie de liaison
B d’un noyau en s’appuyant sur cette hypothese. La relation [[LT] présente la version basique
de cette formule.

B=E,—E,~ E,— E,—E,

Ve (A-22)?  a,
acAl/3 — agq 1 e (1.1)

= a,A — a A% —

L’énergie de liaison d’un noyau dépend donc de cing termes principaux :
— un terme de volume F, = q, A
— un terme de surface E; = a,A2/3
— un terme coulombien E, = a.Z2?A~1/3
— un terme d’asymétrie £, = aa%

; . _a
— un terme d’appariement Ej, = 555

Terme de volume

L’énergie de liaison du noyau provient principalement du terme de volume; les autres
termes sont des corrections apportées a ’énergie de volume. Ce terme provient de l'inter-
action forte. Cette interaction agit a la fois sur les protons et les neutrons sur de courtes
distances. Ainsi les nucléons n’interagissent qu’avec leurs plus proches voisins. De plus, en
considérant la densité comme constante, chaque nucléon interagit en moyenne avec le méme
nombre de nucléons voisins. Cela signifie que chaque nucléon contribue en moyenne au méme
niveau a l’énergie totale du noyau.

Terme de surface

L’affirmation précédente est uniquement vraie pour les nucléons au centre du noyau.
Les nucléons en surface ayant moins de voisins, leur contribution a 1’énergie de liaison est
moindre. Cette diminution est proportionnelle a ’aire de la surface, c’est-a-dire proportion-
nelle & 47 (r, AY/3)? oc A%/3.

Terme coulombien

Les protons se repoussent mutuellement, ce qui entraine une diminution de l’énergie de
liaison. Toujours en considérant que le noyau est sphérique et uniformément chargé, I’énergie
potentielle de cette distribution de charge est représentée par E, ~ a.Z2/A'/3.

Terme d’asymétrie

L’interaction forte est en compétition avec la répulsion coulombienne pour stabiliser le
noyau lorsque le nombre de protons augmente. Accroitre le nombre de neutrons par rapport
au nombre de protons permet d’augmenter l'interaction forte et de diminuer la répulsion
coulombienne. Toutefois, a cause du principe d’exclusion de Pauli, les neutrons supplémen-
taires se trouvent sur des niveaux d’énergie de plus en plus élevés. L’énergie totale du noyau
est alors plus grande ce qui se traduit par une diminution de I’énergie de liaison. Le terme
d’asymétrie tente de prendre en compte ce phénomeéne quantique.
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Terme d’appariement

Lorsqu’un noyau posséde un nombre pair de protons et/ou neutrons, sa stabilité est ac-
crue. Deux protons (ou neutrons) avec les mémes nombres quantiques ont un recouvrement
complet de leur fonction d’onde ce qui accroit 'interaction forte entre eux et ainsi I'énergie
de liaison du noyau. Ce phénomeéne est appelé appariement. Lorsque le noyau est relative-
ment gros, le recouvrement entre les fonctions d’onde est plus petit. Empiriquement, cet
effet est décrit par 'expression a, A~1/2.

FIGURE 1.1 — Energie de liaison par nucléon B/A en
fonction de la masse des noyauz stables A (masse im-
paire uniquement). Les données expérimentales sont re-
présentées par les points noirs et la courbe représente la
prédiction de la formule[Il Issu de [Bohr et Mottelson,
1969).

B/A (MeV)

80

B/A (MeV)
o N WAL O w® o

Les valeurs des parametres a,, as, ac, G4 €t a, sont ajustées sur les masses expérimentales.
Leur valeur dépend donc de la quantité de données expérimentales utilisées pour réaliser
lajustement. Par exemple, Povh et al. [Povh et all, [2008] donnent les valeurs suivantesl] :

— a, = 15,67 MeV

— as = 17,23 MeV

— a. = 0,714 MeV

— aq = 23,29 MeV

—11,2 MeV pour Z et N pairs (noyaux pair-pair)
-a,=¢ 0 MeV pour A impair (noyaux impair-pair)
+11,2 MeV pour Z et N impairs (noyaux impair-impair)
Ainsi le noyau de 55Fe posséde une énergie de liaison de E7,py = 494 MeV, soit 8,82 MeV /A
tandis que 1'énergie du 2°°Pb vaut Eppy = 1628 MeV, soit 7,83 MeV /A.

La figure [Tl illustre le degré de précision obtenu & ’aide de la formule [Tl qui reproduit
globalement bien les énergies de liaison mesurées expérimentalement. Les déviations obser-
vées (inférieures & 1% pour A>20) proviennent de la structure en couches des nucléons.

1.1.2.2 Application a la fission

Utilisons maintenant le modele de la goutte liquide pour décrire le processus de fission.
Le noyau fissionnant se déformant tout au long de la fission, nous allons prendre en compte
la déformation du noyau & dans le modele de la goutte liquide. Seuls les termes de surface et
coulombien sont concernés par cette modification du fait que le noyau est considéré comme

1. Ces valeurs reproduisent la courbe théorique de la figure [[11
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incompressible. Ainsi nous pouvons définir I’énergie de déformation Eq¢r par la relation 2] :

FEast(e) = B(e) — B(0)
= B,() + Bule) — E.(0) — E.(0) (12)

ot B(0) désigne I'énergie de liaison & déformation nulle décrite a4 1’équation [T et B(e),
I’énergie de liaison du noyau déformé.

La déformation du noyau peut étre décrite par un développement multipolaire de la surface
du noyau

R(@, 50) = RO 1 + Z a/\”uY/\,,u(ov 90) (13)
Ap

ou R(6,p) désigne le rayon du noyau & langle polaire 0 et azimutal ¢, Ry le rayon du
noyau lorsqu’il est parfaitement sphérique et Y ,(6,¢) les harmoniques sphériques. Les
coefficients ay , représentent les déformations du noyau; agp correspond a une déformation
monopolaire (le volume est modifié), aqp & une déformation dipolaire (la position du centre
de masse est modifiée), agy & une déformation quadrupolaire (élongation le long d'un axe
de symétrie), asp & une déformation octupolaire, a4 & une déformation hexadécapolaire, ...
La variable ¢ présente dans ’équation représente la déformation globale du noyau qui
est une combinaison des parametres ay ;. Les principales déformations sont représentées sur
la figure Lors du phénomene de fission, la déformation quadrupolaire est la principale

FIGURE 1.2 — Représentation des déformations quadrupolaire (A=2), octupolaire (A=3) et
hexadécapolaire (A\=4). Issu de [Hill et Wheeler, |1953].

déformation, tandis que la déformation hexadécapolaire intervient lorsque les deux pré-
fragments sont reliés par un col. La déformation octupolaire, qui correspond a une asymétrie
gauche-droite, n’est pas considérée dans les calculs car le modele de la goutte liquide seul
ne prédit qu’'une fission symétrique.
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En ne considérant que la déformation quadrupolaire, il est possible de montrer que [Bohr
et Wheeler, [1939]

2 1
Ey(e) = Es(0)(1+ gago) et Ec(e) = E(0)(1 — gago) (1.4)
ce qui donne une énergie de déformation de
a3
East = ?(QES(O) — E.(0)) (1.5)

Lorsque Eg > 0, le noyau possede une barriere de fission. Plus précisément, elle n’existe
que dans le cas ou E.(0) < 2E5(0) (voir la relation [[H]). Bohr et Wheeler[Bohr et. Wheeler,
1939] ont ainsi introduit le parameétre de fissilité défini par la relation

LB 2
T 2E,(0) 504

T

(1.6)

Ainsi, lorsque x est inférieur a 1, la présence d’une barriere d’énergie potentielle permet
Iexistence du noyau. Au contraire, pour des valeurs plus grandes que 1, il n’existe pas de
barriére ce qui signifie que le noyau n’est pas lié.

Point selle

En considérant ’ensemble des déformations possibles, on définit un paysage multidimen-
sionnel créé par I’ensemble des valeurs de 1’énergie de déformation. On considere que le noyau
fissionnant évolue suivant le chemin le plus favorable énergétiquement parlant. La figure [[3]
illustre ce processus.

En se référant a celle-ci, on voit que ces calculs conduisent a la formation d’un paysage
d’énergie potentielle dans lequel le noyau fissionnant évolue suivant le chemin le plus fa-
vorable énergétiquement parlant. La figure indique également que le modele de la goutte
liquide prédit un état fondamental sphérique et la présence d’un col ou point selle. Le point
selle tire son nom de I'analogie avec une selle de cheval car c’est cette forme qui est présente
dans le paysage d’énergie potentielle. Lorsqu’une énergie supplémentaire est disponible suite
a la capture d’un neutron par exemple, le noyau peut franchir cette barriére ce qui le conduit
alors a fissionner. Une fois que le noyau fissionnant a passé ce point selle, il suivra, avec une
probabilité tres importante, le chemin de la fission jusqu’a la scission.

Au-dela du modeéle de la goutte liquide
De nombreuses améliorations ont depuis été apportées au modele de la goutte liquide
proposé par Bohr et Wheeler [Mvers et. Swiatecki, [1969 ; [Pomorski et Dudek, 2003 ; Krappe
et al., 1979 ; Moller et all, [1995]. Bien qu’activement développé, le modele de la goutte
liquide souffre de nombreuses limitations pour reproduire les observations expérimentales.
D’une part, la goutte liquide prédit un état fondamental sphérique tandis que la plupart
des noyaux présentent un état fondamental déformé |Hilaire et Girod, 12012]. D’autre part,
le modele de la goutte liquide prédit uniquement une cassure en deux fragments égaux
alors que la fission asymétrique est majoritairement observée & basse énergie d’excitation.
Les divergences entre les prédictions du modele de la goutte liquide et les observations
expérimentales trouvent leur source dans la structure en couches des nucléons.
Le modele en couches considere les nucléons comme des particules indépendantes évo-
luant dans un potentiel moyen comportant une composante spin-orbite. La résolution de
I’équation de Schrodinger donne 1’énergie des particules individuelles ainsi que les fonctions
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direction de
la déformation

barriere de
fission
déformation (sui-
vant la direction
de déformation)
| N

FIGURE 1.3 — (a) Représentation schématique de l’évolution des contours de ’énergie po-
tentielle en fonction des paramétres de déformation quadrupolaire (a2o) et hexadécapolaire
(a49). (b) Evolution de l’énergie potentielle avec la déformation le long du chemin ow l’éner-
gie potentielle est minimale (représenté en pointillé sur la fiqure (a)). Issu de [Bjornholm et

Lynn, [1980).

d’onde des nucléons. Tout comme les électrons a 'intérieur d’un atome, les nucléons a 1'inté-
rieur d’un noyau s’organisent sur des couches de différents niveaux d’énergie. Une évolution
majeure du modéle en couches — qui joue un réle important dans la formation des fragments
de fission — a été introduite par Nilsson en 1955 [Nilssor, ] Il a montré que les gaps
en énergie importants qui définissent les nombres magiques évoluent avec la déformation du
potentiel. Les figures [[L4] et [LHl illustrent I’évolution des gaps en énergie avec la déformation
quadrupolaire du noyau.

1.1.2.3 Modeéle de Strutinsky

La méthode proposée par Strutinsky , ] permet de combiner les avantages
du modele de la goutte liquide tout en considérant les effets liés a la structure en couche des
nucléons. Ainsi I’énergie totale du noyau composé de A nucléons peut étre vue comme la
somme de I’énergie de liaison B et d’une énergie de correction liée a la structure en couches
d0FE. Cette énergie de correction s’exprime par

SE=U-U (1.7)
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FIGURE 1.4 — Diagramme de Nilsson représentant l’énergie de particules individuelles des

neutrons en fonction de la déformation quadrupolaire. Issu de [Singh et all, |2002].

N - . D . A N , .
ou U désigne la somme des énergies individuelles réelles (U = ) ;" e; ol e; est I'énergie
d’une particule) et U la somme des énergies individuelles d'un systéme fictif qui ne présente
pas de structure en couches, c’est-a-dire avec une densité de niveaux uniforme. U est définie
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protons en fonction de la déformation quadrupolaire. Issu de Iﬂingh_ej_aﬂ, IZ_QQQ/

par I’équation
(1.8)
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ou g(e) est la densité de niveaux uniforme et i le niveau de Fermi associé a celle-ci. La
densité de niveaux réelle g(e) est calculée a l'aide d’un potentiel déformé (Nilsson) tandis
que Strutinsky a estimé la densité de niveaux uniforme g(e) a Paide d’une gaussienne de
largeur v égale & quelques MeV (voir ’équation [L.9)).

1 2 2
pe - —(e—ev)* /v 1.9
e) = e .
g( ) \/— EU ( )

Finalement, 1’énergie de liaison corrigée du noyau est présentée par la relation [LT0l

E=B+0F
Iz Iz
=B+ / eg(e)de — / eg(e)de (1.10)

En calculant les corrections de couches pour chaque configuration de déformation le long du
chemin de la fission, la barriere de fission est profondément modifiée comme présenté sur la

figure

SYMMETRIC DEFORMATION, ayo

107 ol 203 04

FIGURE 1.6 — La partie supérieure de la figure
présente ’évolution de l’énergie potentielle du
240 Py, en fonction de sa déformation quadru-
polaire axiale asg. La courbe en pointillé pré-
| sente Uénergie potentielle dans le cas d'une
| goutte liquide pure et la courbe en trait plein
| Uévolution de lénergie potentielle lorsque l'on
. tient compte des corrections de couches. La

partie inférieure présente l’évolution au point
1 selle de Uénergie potentielle du #4°Pu avec la
1 déformation asymétrique asg pour une goutte
| liquide pure (pointillé) et corrigée de la struc-
T ture en couches (trait plein). Issu de [Nia,
: 1 11972).

Liquid-drop
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104~
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ASYMMETRIC DEFORMATION, a3q

La prise en compte de la structure en couches fait donc apparaitre une barriere de fission
a deux bosses ainsi que deux minima. Le minimum absolu correspond a ’état fondamental
du noyau tandis que le second minimum correspond a ’état occupé par I'isomere de fission.
On observe que I'état fondamental est légerement déformé contrairement aux prédictions de
la goutte liquide.
La partie inférieure de la figure présente I’énergie potentielle en fonction de la déformation
asymétrique au niveau de la seconde barriere de fission. Contrairement aux prédictions du
modele de la goutte liquide, ’énergie potentielle n’est plus minimale pour une asymétrie
nulle mais pour une valeur de asp autour de +0,75. Dans le chapitre précédent, seuls asg
et a4o sont considérés. Ici, azyp joue un role prédominant a cause des effets de couches.
La minimisation de 1’énergie potentielle conduit donc a la formation de deux fragments
asymétriques (un léger et un lourd).
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Il est intéressant de noter que cette description ne reproduit pas le rapport N/Z des deux
fragments qui sera alors égal a celui du noyau fissionnant pour les deux noyaux. Cela provient
du fait que Pénergie de déformation décrite par la relation [[L2 peut également s’écrire [Nix
et Swiatecki, 1965]

Ea(€) = (Bs(e) — 1)Es(0) + (Bo(e) — 1)Ec(0)
= ((Bs(e) - 1) + 2e(Be(e) - 1)) Es(0) (1.11)

ol Bg(e) désigne 'énergie de surface totale en unité d’énergie de surface pour une goutte
liquide non déformée, B¢ (g) 1’équivalent au niveau de Iénergie coulombienne et x le para-
metre de fissilité défini & la relation

Au point de scission, le systéme est composé de deux fragments. L’expression [[LTT]ldevient
alors

Edéf(E) = ((BS,l(E) + BS?Q(E) — 1) + 21‘(3011(5) + BQQ(E) + VB(E) — 1)Es(0) (1.12)

La fonction Bg ;(¢) désigne I’énergie de surface du fragment ¢ en unité de FEg(0), Beqi(e)
Péquivalent au niveau de 1’énergie coulombienne du fragment (en unité de Ec(0)) et Vip(e)
I’énergie de I'interaction coulombienne qui s’exerce entre les deux fragments. Exprimées dans
ces unités, les différentes énergies (Bs,;, Bc,; et Vg) ne dépendent ni du Z ni du A du noyau
fissionnant ; elles sont uniquement fonction de la forme du systeme.

1.1.2.4 Modeéle du point de scission de Wilkins

Le modeéle du point de scission proposé par Wilkins en 1976 [Wilkins et all, [1976] ap-
porte un autre éclairage sur la répartition du nombre de protons et de neutrons dans les deux
fragments. C’est un modele statique qui repose sur I’hypotheése d’un équilibre statistique des
degrés de liberté collectifs au point de scission. Les distributions de fragments de fission sont
ainsi déterminées au point de scission ou proche de celui-ci a partir des énergies potentielles
relatives des deux fragments naissants. Autrement dit, ’évolution du noyau fissionnant de-
puis le point selle jusqu’au point de scission n’a aucune importance dans les rendements de
fission calculés par ce modele.

Au point de scission, le systéme décrit deux fragments coaxiaux avec une déformation
b1 et ﬂgﬁ dont les surfaces sont séparées d’une distance d. Les rendements des fragments de
fission sont déterminés a I’aide de 1'énergie potentielle de ce systeme E,,. Celle-ci est donnée
par I'équation [LT3]

Ey (N1, Zy, 1, Na, Za, B2, 7,d) = B1(N1, Z1, 1) + Ba(Na, Za, B2)

+ S1(N1, B1,7) + S1(Z1, B1,7) + S2(N2, B2, 7) + S2(Z2, B2, T)

+ P1(N1, Br,7) + Pi(Z1, B1,7) + Pa(Na, B2, 7) + Pa(Z2, B2, 7)

+ Vo (N1, Z1B1, N, Za, B2,d) + Vi (N1, Z1, 1, Na, Za, B2, d) (1.13)

L’énergie potentielle comporte différentes composantes :
— B, décrit ’énergie de liaison du fragment ¢ avec une prise en compte de sa déformation.
— S; décrit les corrections liées a la structure en couches pour les protons et les neutrons
du fragment ¢. La correction est calculée a I'aide de la méthode de Strutinsky (voir la
section [LT.2Z3]) en tenant compte de la déformation ainsi que de 1’énergie d’excitation
intrinseque 7 qui est reliée a la population des niveaux de particules individuelles.

2. Ici le parametre de déformation 8 est relié aux demi-grand axe (c) et demi-petit axe (a) d’un sphéroide
prolate. ¢ = kroAY/3(1+2/38) et a = kroA'/3(1 — 1/38) avec k un facteur de conservation du volume.
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— P; décrit les corrections liées a 'appariement des nucléons dans le fragment i. L’énergie
d’appariement est calculée a partir du formalisme BCS standard ﬂB_a,rdgm_e_t_d], []_%_’ﬂ]
en tenant compte de la déformation et de I’énergie d’excitation intrinseque du fragment.

— V¢ décrit 'interaction coulombienne entre les deux fragments chargés.

— V,, décrit I'interaction nucléaire entre les deux fragments. Wilkins a utilisé I'interaction
proposée par Krappe et Nix [Krappe et Nix, [1973].

En plus de 7 et d, Wilkins a introduit un troisieme parametre dans son modeéle, Tcop
qui représente la température collective du systeme. Elle est utilisée pour caractériser I’état
de quasi-équilibre. En minimisant 1’énergie potentielle au point de scission E,, on obtient
la répartition la plus probable des fragments de fission tandis que les rendements de fission
sont obtenus & partir de la formule [[L.T4l

Bmax Bmax 7EP(N Z,7,d)
(N Z T, d / / Teoll dﬂldﬂg (114)
Br= Ba2=

Dans ces calculs, la valeur de d a été fixée a 1,4 fm pour I’ensemble des systemes fissionnants.
Cette valeur permet de limiter 'influence de I'interaction nucléaire V;, au point de scission
qui est alors de l'ordre de I’énergie de liaison d’un nucléon. Concernant la température
collective Ty et I'énergie d’excitation intrinseque 7, leurs valeurs ont elles aussi été fixées
a 1l MeV et 0,75 MeV respectivement.
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dorf et al., [1971]. (voir la référence 6).

FIGURE 1.7 — Comparaison des distributions isobariques obtenues par les calculs de Wilkins
(trait pointillé) et les mesures expérimentales (trait plein) pour des noyauz fissionnants de

227Ra (a), d?*°U (b) et de *°2Cf (c). Issu de [Wilkins et all, [1976].

La figure [[L7] présente les distributions en masse des fragments de fission pour trois
systémes fissionants différents : le 2"Ra (figure [LTa), I'**°U (figure [LTH) et le 252Cf (fi-
gure [[L7d). D’une maniére générale, le modele reproduit globalement bien la forme des dis-
tributions qu’elles soient a deux ou trois bosses. Les structures plus précises sont en revanche
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mal reproduites. Ainsi le modeéle ne parvient pas a recréer le rapport pic/vallée, ni la largeur
des distributions et la position des pics. Les erreurs observées peuvent intervenir & différents
niveaux telles qu'une mauvaise estimation de la déformation ou une erreur sur les correc-
tions de couches. Par ailleurs, une mauvaise estimation de la valeur des parametres d, Tco
et 7 peut également expliquer cette déviation par rapport aux mesures expérimentales, en
particulier sur la largeur des distributions. Enfin, la non prise en compte de la dynamique
de la fission peut également expliquer quelques différences.

Malgré ses incertitudes, le modele du point de scission offre la possibilité de déterminer les
caractéristiques des fragments de fission de maniere globalement satisfaisante. En particulier,
les nombres de protons et de neutrons varient indépendamment.

1.1.3 Quelques questions ouvertes

Bien que beaucoup de progres aient été réalisés dans la compréhension du phénomene
de la fission, certains éléments restent a expliquer. Certains sont présentés dans la suite et
cette these essaiera d’y apporter quelques éléments de réponse.

1.1.3.1 Influence du nombre de protons et de neutrons dans la formation des
fragments de fission

Comme expliqué dans la section [[LT.2.3] la prise en compte de la structure en couches des
fragments naissants permet d’expliquer la formation de fragments asymétriques au cours de
la fission. Dans les années 70, il a été mis en évidence que la valeur moyenne de la distribution
en masse des fragments lourds reste a4 peu prés constante (A ~ 139) quel que soit le systéme
fissionnant [Flynn et all, 11972]. Les figures[[.8 et LAl illustrent la constance de cette position
moyenne.

L’explication avancée pour expliquer la constance de cette valeur moyenne de la distri-
bution en masse des fragments lourds est ’existence d’un gap dans les niveaux d’énergie
des neutrons pour des déformations importantes. Ces gaps en énergie apparaissent dans les
fragments de fission qui se forment au sein du noyau fissionnant lors de sa déformation. Cela
peut étre compris dans le cadre du modele du point de scission proposé par Wilkins et al.
présenté précédemment. En calculant les corrections de couches a ’aide de la méthode de
Strutinsky (voir la section [LT.2.3]) pour différentes valeurs de déformation quadrupolaire, il
apparait des gaps importants dans les couches neutrons des fragments de fission déformés
(8~ 0,6) & N=88 et & N=82 pour les couches sphériques. La figure [ T0 présente les correc-
tions de couches calculées a partir de la méthode de Strutinsky en fonction de la déformation
B et du nombre de neutrons et de protons. Les corrections les plus importantes sont visibles
en noir. Ce calcul fait apparaitre des effets de couches trés importants a déformation nulle
pour N=82 et pour 8 ~ 0,6 a N=88. En revanche, aucun minima n’est observé dans la région
de déformation 5 ~ 0,6 pour les corrections de couches relatives aux protons. Cela suggere
ainsi que la constance de la valeur moyenne de la distribution en masse des fragments lourds
proviendrait des effets de couches de neutrons.

Cependant, une expérience réalisée a GSIA au milieu des années 90 a permis de mesurer
la charge des fragments de fission issus de la fission induite par excitation coulombienne
pour une soixantaine de systémes fissionnants différents (de 1’25 At & 1'238U) [Schmidt et all,
2000]. La large systématique a permis de mettre en évidence que la valeur moyenne de la
distribution asymétrique en charge des fragments de fission est a peu pres constante autour
de Z = 54 [Schmidt et all, 2000 ; [Bockstiegel et all,|2008]. La figure [LTT] présente ce résultat.

3. GSI Helmholtzzentrum fiir Schwerionenforschung GmbH, Darmstadt
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Cependant, la masse des fragments n’a pas pu étre déterminée au cours de cette expérience
ce qui implique que la valeur moyenne du nombre de neutrons est estimée a partir de
Ihypothése UCD [Wahl et all, [1962] (Unchanged Charge Distribution), Ny = ZgNen/Zon
ou Ny et Zy désignent respectivement les nombres de protons et de neutrons du fragment
lourd et Zon et Non ceux du noyau fissionnant. Cette valeur moyenne constante en numéro
atomique n’était absolument pas prédite par la théorie [Strutinsky, [1968 ; Wilkins et al.,
1976 ; [Ragnarsson et Sheling, [1984].

En résumé, la théorie ne semble expliquer la constance de la valeur moyenne de la dis-
tribution en masse des fragments lourds qu’au moyen d’effets de couches de neutrons tandis
qu’aucun effet de couches de protons n’est prévu dans la région de déformation 5 ~ 0, 6. De
plus, une expérience disposant d’une large systématique a montré que la valeur moyenne de
la distribution en numéro atomique des fragments lourds était a peu prés constante autour
de Z ~ 54. Cette incompatibilité entre théorie et expérience nécessite une mesure simultanée
de la masse et du numéro atomique des fragments de fission pour s’assurer que la valeur
moyenne de la distribution en neutrons des fragments lourds est bien variable lorsque le
systeme fissionnant est différent.

1.1.3.2 Partage de I’énergie d’excitation

Les fragments de fission primaires sont produits avec une certaine énergie d’excitation. Ils
vont alors émettre des neutrons et des rayons v jusqu’a ce qu’ils atteignent leur état fonda-
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FI1GURE 1.10 — Corrections de couches calculées en fonction de la déformation B et du nombre

de neutrons (gauche), de protons (droite). Issu de [Wilkins et all, [1976].

mental. Le nombre de neutrons et « instantanés (prompt) qui sont émis dépend directement
de I'énergie d’excitation du fragment primaire.

L’énergie disponible & répartir entre les fragments est composée de la valeur Q (Q value)
de la réaction. Elle est répartie entre les deux fragments a la fois en énergie cinétique TKE
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et en énergie d’excitation E*. L’énergie cinétique provient essentiellement de la répulsion
coulombienne qui s’exerce entre les deux fragments déformés au point de scission. L’éner-
gie disponible en surplus est donc transférée aux fragments de fission primaire sous forme
d’énergie d’excitation.

L’énergie d’excitation est contenue dans I’énergie collective qui correspond a la déforma-
tion, a la rotation, etc et dans I’énergie d’excitation intrinseque qui correspond a ’énergie
de particule individuelle qui est a relier a la température du noyau. Historiquement, on a
considéré que I’équilibre thermique était atteint au point de scission ce qui signifie que les
températures des fragments léger T, et lourd Ty sont égales [Madland et Nix, 1982]. Cela
conduit alors & un partage de ’énergie d’excitation suivant la densité de niveaux entre les
fragments léger et lourd. Conformément au modele du gaz de Fermi, les fragments lourds
disposent donc d’une énergie d’excitation plus importante que les légers. Cependant, il a
été montré que l'utilisation de ce modéle ne permet pas de reproduire les données a basse
énergie d’excitation |Litaize et Serot, 2010 ;[Talou et all, 2011]] ; la densité de niveaux n’étant
pas correcte pour les faibles énergies d’excitation.

Cependant, une autre approche est possible. Si on considére deux fragments en contact
thermique par un col — ce qui correspond a la configuration de scission —, on peut les assi-
miler & deux thermostats avec deux températures différentes et indépendantes de 1’énergie,
Ty, et Ty, et une énergie d’excitation totale constante, E*=E*; + E*p [Schmidt et Juradd,
2010al]. Par ailleurs, il a été montré que la température d’un noyau T peut étre paramétrée

comme
T:nlA_El\/l—’yl(SW (115)

ou 0W désigne I’énergie de correction de couches, A la masse du noyau et 71, €; et 1 des
parametres d’ajustement égaux & 48,07+1,04 MeV, 0,883 4+0,0054 et 0,1 MeV ! respective-
ment [Kawano et all, 2006]. Le résultat de cet ajustement est visible sur la figure [LT21 Cela
signifie donc que la température du fragment léger 17, est supérieure a celle du fragment
lourd Ty . Cela se traduit par un transfert d’énergie du fragment chaud (léger) vers le frag-
ment froid (lourd). D’un point de vue microscopique, ce transfert d’énergie peut intervenir
par transfert de nucléons d’un pré-fragment a I’autre au niveau du col.

Le fragment lourd possede alors une énergie d’excitation intrinseque plus grande que
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FIGURE 1.12 — Ewvolution de la tempéra-
ture nucléaire en fonction de la masse du
noyau. Les données expérimentales sont
en rouge et la courbe d’ajustement en

bleu. Issu de [Kawano et all, |2006].
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FIGURE 1.13 — Nombre moyen de neutrons émis par les fragments de fission issus de la
réaction *3" Np(n,f) pour deuz énergies de bombardement différentes (0,8 (en bleu) et 5,55

MeV (en rouge)). Issu de [Naqui et all, [198¢].

le léger. Cela a été confirmé expérimentalement comme le montre la figure La fission
du 23"Np a été induite par neutron a différentes énergies (0,8 et 5,55 MeV) et le nombre de
neutrons instantanés émis par les fragments a été mesuré pour ces deux énergies ,

]. Il a été observé que les fragments légers émettent sensiblement le méme nombre de
neutrons quelle que soit I’énergie de bombardement tandis que les fragments lourds émettent
en moyenne un neutron supplémentaire lorsque 1’énergie de bombardement est de 5,55 MeV
comparée a 0,8 MeV. Cette émission supplémentaire de neutrons signe la présence d’une plus
grande énergie d’excitation dans le fragment lourd ce qui est compatible avec ’explication
théorique précédente.
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1.2 La fission et ses applications

1.2.1 Cycle électronucléaire

L’augmentation de la consommation d’énergie mondiale, la raréfaction des ressources
énergétiques actuelles et I'accroissement de 'effet de serre provoqué par ’émission de COo
due a la combustion des énergies fossiles font de la production d’énergie nucléaire une res-
source a considérer dans le contexte énergétique mondial. Cette source d’énergie souffre
cependant de problemes au niveau de la sécurité, des ressources limitées en uranium 235,
principal combustible actuellement utilisé dans les réacteurs nucléaires et également au ni-
veau de la gestion des déchets radioactifs.

1.2.1.1 Développement de nouveaux réacteurs

L’Agence Internationale de ’Energie Atomique (AIEA) estime actuellement les réserves
mondiales d'uranium a 5,404 millions de tonnesH tandis que la consommation actuelle est
de 68000 tonnes chaque année*. Les réserves mondiales peuvent donc assurer 80 années de
fonctionnement au rythme et au prix de la consommation actuelle. Cependant, I’augmenta-
tion de la consommation énergétique mondiale renforcée par le développement économique
important de pays tels que la Chine ou I'Inde pourrait réduire les 80 années restantes de
combustibles nucléaires. Dans cette optique, I'utilisation d’autres combustibles que 'ura-
nium 235 et le plutonium 239 (combustible MOx) doit étre envisagée et étudiée.

Cycle thorium

Les réacteurs actuels produisent de 1’énergie & travers la fission de 125U, qui est le seul
isotope fissile — c’est-a-dire qui peut fissionner sous l'effet de neutrons de toutes énergies
(mémes faibles) — présent dans la nature (0,7% de l'uranium naturel). L’uranium 238
(99,3% de uranium naturel) est fertile — c¢’est-a-dire qui est susceptible de se transformer,
directement ou indirectement, en un isotope fissile suite a la capture d’un neutron — mais
ne fissionne pas lorsqu’il est bombardé par un neutron thermique contrairement a I’'uranium
235. Ainsi 'absorption d'un neutron par 1'238U suivie par la décroissance 3~ conduit & la
formation de plutonium 239 — isotope fissile — comme illustré par la relation

25U 4 — 20U Ly BINp 2, 239py (1.16)

Cet isotope du plutonium est fissile ce qui explique sa présence dans le combustible
MOx utilisé dans les réacteurs a spectre thermique. Cependant, le cycle du combustible
uranium (?*¥U-239Pu) favorise la création d’actinides mineurs représentant la majorité de
la radiotoxicité des déchets radioactifs actuels. Ce probleme pourrait trouver un début de
réponse dans le cycle thorium [David, 2005] qui est pris en exemple pour illustrer le besoin
de données nucléaires supplémentaires dans la région des actinides. Tout comme 1'?3%U, les
réserves en 232Th sont trés importantes comparées & celle de 1'>35U et le cycle thorium offre
I’avantage de ne produire que peu d’actinides mineurs contrairement au cycle uranium. Le
cycle thorium suit le méme schéma que celui du cycle uranium présenté précédemment.

22y 4 gy 233 2y 233p, P 233y (1.17)

4. http ://www.world-nuclear.org/info/inf75.html
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Dans un soucis d’optimisation et de conception de futures centrales qui consommeraient
ce combustible, des mesures précises de sections efficaces et de rendements de fission sont
requises.

1.2.1.2 Incinération des déchets radioactifs

Sont considérés comme déchets radioactifs, toute matiere radioactive dont aucun usage
n’est prévu. En France, la loi n°®91-1381, dite loi « Bataille », révisée par la loi n°2006-739,
fixe trois axes de recherches pour gérer le futur des déchets nucléaires : la séparation et la
transmutation des éléments radioactifs a vie longue, le stockage réversible en couche géolo-
gique profonde et ’entreposage. La transmutation consiste a réduire la radiotoxicité ou la
durée de vie des éléments les plus radiotoxiques, en particulier des actinides mineurs. Les
actinides sont des éléments avec un numéro atomique compris entre 89 et 103. L’uranium et
le plutonium sont qualifiés d’actinides majeurs du fait de leur proportion dans le combustible
usé. Les autres actinides sont pour leur part qualifiés de mineurs. Bien que peu produits
dans les réacteurs nucléaires (quelques pourcents sur ’ensemble des actinides produits [Salal,
1995]), les actinides mineurs représentent la trés grande majorité de la radiotoxicité et de la
génération de chaleur sur une période de plusieurs dizaines de milliers d’années. L’incinéra-
tiond consiste & transformer ces actinides en des noyaux atomiques stables ou possédant des
durées de vie plus courtes et compatibles avec une durée de surveillance crédible (quelques
centaines d’années au maximum). La fission est I'un des moyens étudiés pour 'incinération
des actinides mineurs. Les produits de fission ont en effet des durées de vie plus courtes et
sont donc moins radiotoxiques sur le long terme. Certains produits de fission, tels que le %3Zr
ou le 9Tc, possedent cependant des temps de demi-vie de 'ordre du million d’années. Il est
alors envisagé de les transmuter, c’est-a-dire de les transformer par capture de particules
(principalement des neutrons) suivie d’une décroissance  en un isotope avec un temps de
demi-vie plus court.

La construction fiable de réacteurs visant a transmuter requiert une connaissance précise
des propriétés des actinides mineurs, tels que les sections efficaces de fission ou les ren-
dements isotopiques des fragments de fission. Les produits de fission peuvent en effet étre
radiotoxiques rendant difficile la manipulation et la gestion du combustible usagé en parti-
culier au niveau du stockage. De plus, la radioactivité des produits de fission est responsable
de la chaleur de décroissance des réacteurs. Une bonne connaissance des distributions des
fragments de fission permet également de connaitre 1’évolution du nombre de neutrons a I ’in-
térieur du coeur nécessaire au maintien de la réaction en chaine; d’une part certains isotopes
peuvent avoir une section efficace de capture neutronique élevée diminuant ainsi le nombre de
neutrons disponibles et d’autre part les distributions isotopiques renseignent sur le nombre
de neutrons retardés, neutrons émis apres la désintégration S~ des produits de fission qui
jouent un réle extrémement important dans le controle des réacteurs nucléaires |Baeten,

2006].

Cependant, il existe trés peu de données concernant les rendements de fission des acti-
nides mineurs du fait de leur radiotoxicité importante qui rend leur manipulation délicate et
du fait de limitations techniques dans la mesure de I’ensemble des propriétés des fragments
de fission (en particulier le numéro atomique du fragment lourd).

5. Le terme « incinération » est réservé a la transformation des actinides. Le terme de « transmutation »
est quant & lui plutét employé pour parler de la transformation des produits de fission en éléments moins
radiotoxiques.
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1.2.2 Faisceaux radioactifs

La physique des noyaux riches en neutrons est un sujet de grande importance en phy-
sique nucléaire. La fission de I'uranium produit naturellement des fragments de fission riches
en neutrons. Cela vient du fait que le rapport N/Z (le nombre de neutrons divisé par le
nombre de protons) des fragments de fission reste sensiblement le méme que celui de 1'>3%U.
L’uranium 238 dispose d’un rapport N/Z de 1,59 du fait de son grand nombre de neutrons
nécessaires pour limiter 'influence de la répulsion coulombienne en son sein. Ce ratio est a
comparer & celui des noyaux stables dans la région comprise entre Z ~ 30 — 60 qui est de
1,35 en moyenne. La fission a donc été beaucoup étudiée dans le cadre de la production de
faisceaux radioactifs [Souliotis et all, (1997 ; [Lhersonneau et all, 12000 ; |Catherall et all, 2003].

414 2H : In ; produits AX _accé-
Accélérateur Convertisseur Cible Post-accé
—> —» : P Source P
de deutons de carbone d'uranium de fission lérateur

FIGURE 1.14 — Représentation schématique du processus de production des moyaux lourds
riches en neutrons a SPIRAL 2.

Le projet SPIRAL 2 s’appuie sur la fission pour produire les noyaux exotiques riches
en neutrons les plus lourds. Le principe est présenté sur la figure [LT4l Un faisceau de
deutons de haute intensité est d’abord accéléré jusqu’a 40 MeV et envoyé sur une cible
rotative de carbone (convertisseur) qui a pour but de produire un faisceau de neutrons
suite & la cassure des deutons (breakup). Ces neutrons, qui disposent d’une énergie moyenne
d'une quinzaine de MeV |Pichard, [2010], pourront induire la fission de '**3U dans une cible
épaisse ce qui produira un grand nombre de fragments de fission. Ces noyaux pourront
alors étre sélectionnés avant d’étre réaccélérés. Une bonne connaissance des rendements
de fission permet d’avoir une bonne estimation des taux de production. La fission étudiée
dans Pexpérience €516 (décrite a la section [Z2]) se déroule & des énergies d’excitation d’une
dizaine de MeV, tres proches des énergies utilisées pour SPTRAL 2. Ces énergies d’excitation
correspondent & la gamme d’énergie qui sera disponible pour induire la fission de 1'238U.

Des travaux proposent également d’utiliser la fission pour produire des noyaux jusqu’a
Z=70. [Tarasov et Villari, [2008]. La carte des noyaux est trés peu remplie au niveau des
noyaux riches en neutrons pour les éléments compris entre 55 < Z < 80. Un autre méca-
nisme de réaction utilisé pour produire des noyaux dans cette région est la fragmentation
froide |Benlliure et all, 1999]. Lors de ces réactions, un noyau stable situé au-dessus de la
région d’intérét est accéléré a une énergie relativiste et envoyé sur une cible légere. Seules
les réactions consistant en ’abrasion de protons essentiellement avec une évaporation de
neutrons limitée permettent d’atteindre les noyaux riches en neutrons situés en-dessous du
noyau accéléré. Cependant, les sections efficaces des voies correspondant au retrait d’un
proton uniquement décroissent exponentiellement avec le nombre de protons retirés.

L’utilisation de réactions de fusion-fission est également envisagée dans la production de
tels noyaux. En effet, la fission d'un noyau plus lourd que 1’>®U & grande énergie d’exci-
tation permet de produire des fragments de fission globalement plus lourds. Par ailleurs,
Pénergie d’excitation trés importante dont dispose le noyau fissionnant (quelques centaines
de MeV) conduit & un élargissement des distributions isotopiques ce qui permet de produire
des noyaux plus riches en neutrons que lors d’une fission avec une énergie d’excitation de
quelques dizaines de MeV. Néanmoins, une grande énergie d’excitation conduit également &

6. Systeme de Production d’Ions Radioactifs Accélérés en Ligne
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des produits de fission avec un nombre de neutrons moyen moins important. Ces deux effets
qui se compensent seront discutés en détail dans la section

1.2.3 Astrophysique

L’une des questions a laquelle tentent de répondre les astrophysiciens nucléaires concerne
I’abondance des éléments chimiques dans I’Univers. La nucléosynthese primordiale qui s’est
terminée trois minutes apres le Big Bang permet d’expliquer uniquement la formation des
éléments hydrogene, hélium et lithium a I’aide de réactions de fusion. Ensuite, 'Univers était
trop froid pour permettre aux réactions de fusion de continuer stoppant ainsi la nucléosyn-
these. Pour former des éléments plus lourds, il faut attendre la formation des premieres
étoiles qui réunissent les conditions nécessaires aux réactions de fusion en leur coeur. Ce-
pendant, ces réactions s’arrétent a la formation du °°Fe, les réactions de fusion devenant
énergétiquement défavorables au-dela. La production des éléments plus lourds, qui sont bien
présents dans ’Univers, s’explique & travers des réactions de capture neutronique (processus
r et s), de capture protonique (processus rp) et de photodésintégration (processus p). Ces
processus ont été décrits dés la fin des années 50 [Burbidge et all, ; , 1957].
La figure [L.T5] présente schématiquement sur la carte des nucléides les noyaux qui entrent
en jeu au cours des principaux processus de nucléosynthese.
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FIGURE 1.15 — [llustration schématique des chemins suivis par les principauz processus as-
trophysiques expliquant la nucléosynthése stellaire.

Les processus s (« s » pour slow, lent) et r (« r » pour rapid, rapide) consistent en la suc-
cession de captures neutroniques et de décroissances 5~ se traduisant par une augmentation
du numéro atomique. Dans le cas du processus s, la capture neutronique est supposée se
dérouler sur des échelles de temps de ’ordre du millier d’années contrairement au processus

r qui se déroulerait en quelques secondes ﬂHil]gbLamumU, l92d]. Le processus s se déroule

au ceeur des étoiles de faibles & moyennes masses a la fin de leurs vies et permet d’expliquer
la formation des éléments jusqu’au 2°°Bi [Burbidge et all, 1957]. Pour expliquer la formation
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des éléments plus lourds (thorium, uranium), il est nécessaire d’envisager le processus r. Les
explosions d’étoiles (supernovae) sont un phénomeéne ot pourrait se dérouler ce processus
ot un flux de neutrons beaucoup plus important est disponible (1032 neutrons/cm?/s pour
une température de T = 10° K [Burbidge et all, [1957]) ; la formation de noyaux trés riches
en neutrons tres loin de la stabilité est alors possible étant donné que le temps de capture
des neutrons est plus court que le temps de demi-vie de ces noyaux. Des noyaux plus lourds
que le bismuth peuvent ainsi étre formés. La fission a une influence dans ’abondance des
éléments plus lourds que le bismuth ainsi que sur les abondances des noyaux dans la ré-
gion A ~ 90 — 130 qui participent au cycle de la fission [Beun et all, [2008]. En effet, les
noyaux qui fissionnent génerent des produits de fission de masse intermédiaire. Si le flux de
neutrons est suffisant, les produits pourront alors participer au processus menant a la for-
mation de noyaux fissiles qui pourront alors fissionner définissant ainsi le cycle de la fission.
La formation d’éléments super-lourds lors du processus r est également envisagée [Boleu
et al., 11972 ; [Panov et all, 2009]. Par ailleurs, une connaissance précise des abondances des
éléments dans la région des actinides permet d’avoir des informations sur I’age du systeme
solaire et de notre galaxie [Cowan et all, [1991]. Bien que la fission soit étudiée depuis 70
ans, des données expérimentales plus précises (barriéres de fission, rendements isotopiques,
...) sont nécessaires pour affiner les prédictions théoriques [Keli¢ et Schmidt, [2007].
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2 Expériences

Le travail rapporté dans ce document repose sur deux expériences basées sur la tech-
nique de la cinématique inverse, dans laquelle un faisceau d’?*3U est envoyé sur des cibles
légeres. La premiere expérience avait pour but d’étudier la fission d’actinides produits via
des réactions de transfert. Dans la seconde expérience, la production de noyaux lourds (Z
> 60) riches en neutrons a été examinée au travers de réactions de fusion-fission.

2.1 Généralités

2.1.1 Technique de la cinématique inverse

Jusqu’au milieu des années 90, la fission était étudiée uniquement au moyen de la ciné-
matique directe, technique dans laquelle un faisceau léger (d’ions, de neutrons, de rayons
) est envoyé sur une cible lourde (d’actinides). Dans cette configuration, le référentiel du
laboratoire est pratiquement confondu avec celui du centre de masse (le noyau fissionnant
est le noyau cible et ne subit pratiquement aucun recul au cours du choc). Par ailleurs, les
fragments de fission sont émis dans toutes les directions ce qui implique qu’une fraction limi-
tée de la totalité de ceux-ci est collectée par le systeme de détection. Leur énergie cinétique
provient essentiellement de la répulsion coulombienne entre les deux fragments chargés en
contact au point de scission. Ainsi ’énergie des fragments n’est pas suffisante pour obtenir
la résolution en charge nécessaire & I'identification des fragments lourds (Z>50) (voir le pa-
ragraphe suivant). En conséquence, seuls les fragments légers étaient identifiés en numéro
atomique et en masse, comme le montre la figure 21 Les données présentées sur cette fi-
gure ont été obtenues a 'Institut Laue-Langevin de Grenoble qui fournit un flux intense
de neutrons thermiques. L’utilisation du spectromeétre Lohengrin [Moll et all, [1975] permet
d’obtenir une résolution en masse suffisante pour identifier ’ensemble des produits de fission.
L’identification du numéro atomique est cependant limitée aux produits de fission légers.

L’identification isotopique des fragments lourds s’appuie essentiellement sur une détec-
tion des rayons . L’identification des isotopes est cependant limitée du fait de Vefficacité de
détection des rayons v et du temps de vie des fragments produits. Par ailleurs, cela néces-
site une bonne connaissance des niveaux d’énergie des fragments |Bail et all, 2011]. Comme
visible sur la figure 2] cette méthode permet de mesurer certains rendements de fragments
de fission lourds mais ne permet pas une mesure complete des distributions isotopiques.

La cinématique inverse (accélération d’un noyau lourd qui est envoyé sur une cible légere),
qui a été utilisée au milieu des années 90 pour I'étude de la fission |Bernas et all, [1997],
permet de mesurer le numéro atomique des fragments lourds. En effet, la vitesse des deux
fragments de fission est augmentée du fait de la vitesse d’entrainement du faisceau. Leur
vitesse devient suffisante pour traverser différents étages de détection ce qui permet la mesure
successive d’une perte d’énergie et de I’énergie résiduelle. La cinématique inverse induit un

25
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FIGURE 2.1 — Distributions isotopiques des fragments de la fission du %4°Cm induite par
neutron thermique. Les rendements isotopiques sont obtenus uniquement pour les fragments

légers (30 < Z < 47). Issu de ,I'Bﬂhmgﬂﬂ_aﬂ, 12002 :|Friedrichs, M/

autre avantage important ; du fait de la vitesse d’entrainement, les deux fragments de fission
sont focalisés dans un céne, ce qui augmente 'efficacité de détection; I’angle solide dans
lequel les fragments de fission sont produits étant réduit.

Amélioration de la résolution en numéro atomique

L’un des grands intéréts de la cinématique inverse est la possibilité d’identifier le numéro
atomique de l’ensemble des fragments de fission, en particulier les fragments lourds. Cela
est rendu possible dans la mesure ou la résolution en numéro atomique s’améliore lorsque la
vitesse du fragment augmente.

On peut relier la perte d’énergie et I’état de charge d’un ion a ’aide de la formule de
Bethe-Bloch. Celle-ci permet d’exprimer le pouvoir d’arrét — c’est-a-dire la perte d’énergie
par unité de longueur — d’une particule traversant un matériau en fonction de son état de
charge, de sa vitesse ainsi que des caractéristiques du matériau ﬂBJJM, 1932 ; Bloch, |l9_3_3]
La formule couramment employée est donnée par la relation 211 ([Led, 1993]).

dE 2 2 Z q2 2m872’02Wmam 2 C
— % :27TNaTemeC pzﬁ In T *25 *(5*22 (21)

— N, = 6,022.1023 mol™! le nombre d’Avogadro, r. = 2,817.10~ ! cm le rayon classique
de DI'électron, m, = 9,109.1073! kg la masse de 1’électron et ¢ = 299792458 m.s™! la
vitesse de la lumiere dans le vide,

— Z le numéro atomique, A le poids atomique, p la densité et I le potentiel d’ionisation
moyen du matériau traversé,

— q = Z1 — n. Iétat de charge ionique qui correspond au numéro atomique de 'ion 7
duquel on soustrait le nombre d’électrons présents dans son cortege électronique n ;

v la vitesse, 8 = 2 et v = \/11? le facteur de Lorentz de la particule traversant le

matériau,
— Winae le maximum d’énergie transférée en une seule collision,
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FIGURE 2.2 — Rendements isotopiques mesurés sur le spectrométre de masse Lohengrin pour
la réaction *%° Pu(ny,, f) (les incertitudes données sont les incertitudes totales). Issu de [Bail,
2009].

— 0 une correction liée a la densité et C' une correction de couches électroniques.

De maniere simplifiée, cette relation nous indique que, pour un matériau donné, la perte
d’énergie est proportionnelle & ¢%/32. Par rapport a la résolution en énergie, cela signifie
que pour séparer un état de charge ¢ d’un état de charge g + 1 présentant la méme vitesse,
on a besoin d’une résolution en énergie de R = ((¢ + 1)? — ¢%)/¢*. Ainsi, pour distinguer
létat de charge 40 du 41, une résolution en énergie de 5,06% est nécessaire. Cette résolution
est en général atteinte, une chambre a ionisation standard ayant une résolution de 'ordre
du pourcent [Quade et al, [1988].

Mais la résolution en énergie ne permet pas d’expliquer a elle seule la résolution en numéro
atomique. Lorsqu'un ion chargé traverse un milieu suffisamment épais, il y a de multiples
collisions qui entrainent des échanges de charges entre cet ion et le milieu environnant.
Apres avoir traversé une épaisseur dite d’équilibre, ’ion posséde un état de charge qui suit
une distribution centrée sur ’état de charge moyen ¢ et avec une largeur qui dépend de la
vitesse de cet ion ainsi que de son numéro atomique Z;.

D’une maniere générale, deux tendances décrivent la largeur de ces distributions en
état de charge. D’une part, la largeur de la distribution en état de charge augmente avec le
numéro atomique de I'ion pour une vitesse donnée. D’autre part, la largeur de la distribution
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se réduit lorsque la vitesse de 'ion augmente. Ces deux phénomenes sont reproduits par les
différents modeles qui prédisent les distributions en état de charge. Le modele proposé par
Baron [Baron et all, 1993] est 'un de ceux-ci. C’est une paramétrisation basée sur des
mesures de distributions en état de charge faites avec les faisceaux du GANIL. Il prédit une
distribution gaussienne centrée sur un état de charge moyen g défini par la relation et
une largeur o définie par la relation 2.31

i= 7 (1 - 06*83727””?’“7) (2.2)

C est une constante égale a 1 pour les énergies supérieures a 1,3 A MeV. Z; représente le
numéro atomique de la particule et § = v/c avec v sa vitesse et ¢ la vitesse de la lumiere

dans le vide.
o =0,5v/q(1 — (q/Z1)"%) (2.3)

Des corrections supplémentaires sont apportées pour les numéros atomiques supérieurs a 54.
Lorsque l'ion possede une trés grande vitesse, on se trouve dans le cas limite ou ¢ = Z;
(formule 2.2) et ou la largeur de la distribution devient nulle.

q
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FIGURE 2.3 — Evolution de I’état de charge moyen § avec le numéro atomique de la particule
Zy pour différentes énergies & partir du modéle de Baron [Baron et all,|1993]. Les données
de Shima (points noirs) [Shima et all, [1988] ont été superposées pour comparaison.

La figure 23] illustre I’évolution de 1’état de charge moyen avec le numéro atomique de
I’ion pour différentes énergies. Nous avons ajouté des données expérimentales correspondant
a des énergies jusqu’'a 2 A MeV [Shima et all, [1988] (points noirs sur la figure 23)) qui
coincident parfaitement avec les prédictions du modele.

La largeur de la distribution en état de charge prédite par le modele est présentée sur
la figure [Z4l Celle-ci augmente avec le numéro atomique mais se réduit lorsque la vitesse
augmente.

En cinématique inverse, les fragments de fission ont une énergie plus importante qu’en
cinématique directe. Une vitesse plus grande induit alors une distribution en état de charge
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FIGURE 2.4 — Evolution de la largeur de la distribution en état de charge pour différents
numéros atomiques et différentes énergies. Le décrochage observé a Z=5/ correspond da un
changement de traitement des noyaux avec un grand numéro atomique afin de mieux repro-
duire les largeurs expérimentales.

moins large. En conséquence, si la distribution en état de charge est plus restreinte alors la
distribution en perte d’énergie qui dépend directement de I’état de charge dans le milieu sera
réduite d’autant. Ainsi, lorsque le fragment traverse le milieu avec une vitesse relativiste, sa
distribution en état de charge est trés piquée et sa perte d’énergie ne proviendra que de la
contribution d’un ou deux états de charge. A contrario, pour les trés petites vitesses, une
dizaine d’états de charge peuvent contribuer a la mesure de la perte d’énergie ce qui élargit
la distribution en perte d’énergie.

T T T T T
300 =
103 4 —g3 4Rb a8
4E =98 MeV >S5
q=20 8
. 200
‘g 10 i 36Kr 'g
ral |
c
8 .g 100
= 10]‘- =
3I5Bi' g
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A 35 40 45 S50 55 60
énergie résiduelle / MeV Charge
(a) Distribution en charge de noyauz produits (b) Distribution en charge de moyauz produits
par la fission d’?%3U induite par neutron ther- par la fragmentation ou la fission d’un faisceau
mique [Quade et all, [1988]. d?58U o 1 A GeV sur une cible de 295Pb [Eng-

vist et al., [1999].

FIGURE 2.5 — Evolution de la résolution des distributions en charge & relativement basse
énergie (a) et a des énergies relativistes (b).



30 CHAPITRE 2. EXPERIENCES

Les figuresZ.5alet 25Dl illustrent 'amélioration de la résolution en charge lorsque ’énergie
de la particule augmente d'un facteur 1000.

2.1.2 Utilisation d’un spectrometre

Pour obtenir la résolution en masse nécessaire a ’identification des produits de fission les
plus lourds (A ~ 160), Putilisation d’un spectrometre est requise. En effet, sans spectrometre,
I’identification en masse A repose sur une mesure de la vitesse v et de I'énergie E'; ces trois
grandeurs étant reliées entre elles par la relation 241

1 2F
E= A<= A="Z"
2 v2

(2.4)
A partir de la relation 241 on déduit que la résolution en masse est donnée par I'expres-
sion [2.9]
AA AFE At
e ) Y
A E t
La résolution en énergie typique d’un détecteur silicium se situe autour de R ~ 0,5 —
1% [Knoll, [1989]. La résolution en énergie d’une chambre a ionisation se situe également
autour du pourcent. Cette résolution en énergie totale de l'ordre du pourcent ne permet de
résoudre que les masses A < 100. Ainsi, aussi bonne que soit la résolution en temps de vol,
la résolution en masse sera limitée par la résolution en énergie.
La mesure de la masse a l'aide d’un spectromeétre utilise une autre approche qui sera
présentée dans la section
Un fragment de fission étant une particule chargée, il est dévié par 'action du champ
magnétique B appliqué au dipdle. Sa déviation est caractérisée par le rayon de courbure p.
Une particule chargée évoluant dans un champ magnétique est soumise a deux forces : la
force de Lorentz et la force centrifuge. La particule suit alors la trajectoire pour laquelle ces
deux forces s’équilibrent ce qui conduit a la relation

(2.5)

cible

[Egi
On d
Ucg

q+2

FIGURE 2.6 — [llustration schématique du parcours suivi par 5 €tats de charge différents
de noyau ayant une masse et une vitesse identiques. La particule avec [’état de charge q
correspond a la trajectoire centrale. Les particules possédant un état de charge plus petit et
donc une rigidité magnétique plus grande sont moins déviées tandis que les particules avec
une rigidité magnétique plus petite (et donc un état de charge plus élevé) sont davantage
déviées. Issu de [Kettunen, |2003].
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A
Bp=3,107"2en T.m (2.6)
q

ou v est la vitesse de la particule, A sa masse et ¢ son état de charge. Le facteur 3,107 permet
a la rigidité magnétique Bp d’étre exprimée en T.m. Cette grandeur est a relier au rayon de
courbure du dipdle pg et au champ magnétique qu’on lui applique B. Ainsi une particule
qui a une rigidité magnétique égale a Bpy — qu’on appelle rigidité magnétique nominale —
suit une trajectoire centrale tandis que les particules possédant une rigidité magnétique plus
importante sont moins déviées et inversement une rigidité magnétique plus petite entraine
une déviation plus importante ; une représentation schématique de ce phénomene est visible
sur la figure

La résolution en masse dépend alors de la résolution en temps de vol, de la résolution
en position et de la dispersion en quantité de mouvement du spectrometre. La résolution en
masse s’exprime alors 4 l'aide de la relation [Z771

AA_ABp At .
A Bp t

La dispersion est une quantité caractéristique d’un dipéle qui s’exprime en cm/%. Une
particule chargée traversant un champ magnétique est déviée. La dispersion quantifie cette
déviation. Par exemple, le spectrométre VAMOS posséde une dispersion de 1,8 cm/% au
plan focal [Pullanhiotan et all, 2008]. Cela signifie que deux noyaux identiques avec une
quantité de mouvement différente de 1% sont espacés de 1,8 cm au plan focal de VAMOS.
Ainsi une faible dispersion implique une résolution en position plus grande et inversement
pour obtenir une résolution en masse suffisante.

Dans notre expérience, avec une résolution en temps de vol d’une nanoseconde et en
position de 0,3 mm (x) et 1 mm (y) pour une dispersion de 1,8 cm/%, il est possible
d’obtenir une résolution en A/q d’environ 0,6% ce qui correspond & AA/A =~ 1/165 avec le
spectromeétre VAMOS [Pullanhiotan et all, 2008] (la limitation principale de la résolution
en masse provient de la résolution en temps de vol).

Par ailleurs, les produits de fission peuvent étre focalisés par un ensemble de quadrupdles
a l'entrée du spectromeétre ce qui permet d’augmenter 'efficacité de détection ainsi que la
distance de vol.

2.1.3 Production des noyaux d’intérét

L’étude de la fission est souvent limitée du fait des difficultés rencontrées dans la fabrica-
tion de cibles d’actinides. D’une part, les temps de demi-vie peuvent étre relativement courts
(quelques minutes a quelques jours). D’autre part, la radioactivité provenant de ces cibles
rend leur manipulation difficile. Enfin, les cibles produites peuvent présenter des impuretés
et des contaminants qui peuvent compliquer et contraindre ’analyse.

La production des noyaux d’intérét par des réactions nucléaires permet de s’affranchir
de ces difficultés. L’utilisation de différentes réactions nucléaires telles que la fragmenta-
tion/spallation [Schmidt et all,[2000] ou encore le transfert et la fusion — ces deux derniéres
sont, présentées dans cette these — permettent I’étude de la fission de noyaux difficilement
accessibles, voire inaccessibles, en utilisant une cible d’actinides.

L’énergie du faisceau et la nature de la cible déterminent 1’énergie dans le centre de masse
Ecn, définie par la relation 28]

Mcible

o Lo 2.8
Mfaiseau + MCible faisceau ( )
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Meipie €6 Mfaiscean désignent respectivement la masse de la cible et du faisceau tandis que
T'taisceau €st I'énergie cinétique du faisceau.

105 T I T ] T I T ;
v Tot transfer E
104 L ® Beryllium _=
o Boron 3
—~10° = Tot Fission .
JED 0 ——Wong Model E
= 102 =
9 - e
d = -
510 L 7 y
n i E
0 ]
0 10° .
5 12C+ 232Th ]
101 =
10-2 1 ) | 1 | ! ]
50 60 70 80 90

Eap (MeV)

FIGURE 2.7 — Sections efficaces de différentes voies de transfert en fonction de l’énergie
incidente du faisceau dans le référentiel du laboratoire pour la réaction 12C + 2?32 Th. Issu
de [Biswas et all, 1997].

La comparaison de cette énergie par rapport a la barriére de fusion Vg permet d’estimer
quel type de réactions, parmi les réactions de transfert et de fusion, est favorisé. La barriere
de fusion permet de quantifier la répulsion coulombienne qui existe entre les deux noyaux
chargés au moment de la collision. Ainsi les réactions de transfert sont favorisées lorsque
FEc est inférieure a la barriere coulombienne tandis que les réactions de fusion deviennent
plus favorables pour des énergies dans le centre de masse supérieures.

La figure 27 illustre la discussion en présentant 1’évolution des sections efficaces de
transfert (triangles blancs) et de transfert et de fusion (en carrés noirs).

Dans le cas de 'expérience avec le spectrometre VAMOS, un faisceau d’23%U a été accéléré
46,09 A MeV et envoyé sur une cible de 2C. L’énergie dans le centre de masse associée vaut
Ecpr = 69.5 MeV tandis que le potentiel coulombien est estimé & Vi = 64,5 MeV [Wilcke
et al., 11980]. Nous nous situons donc environ 10% au-dessus de la barriére coulombienne.
Malgré une contribution importante des réactions de fusion, cette énergie correspond a un
rapport constant de la section efficace de transfert sur celle de fusion.

Transfert

Les réactions de transfert sont des réactions qui se produisent a grand parametre d’impact
et qui conduisent & ’échange de quelques nucléons entre les deux noyaux impliqués dans la
réaction. C’est pourquoi la section efficace de transfert est maximale a I'angle d’effleurement
(grazing angle) [Karp_et all, [1982]. Ce dernier est associé a la trajectoire d’effleurement qui
correspond & la trajectoire limite pour laquelle le noyau du faisceau et celui de la cible ne
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FIGURE 2.8 — Représentation schématique de la trajectoire d’effleurement (2) en comparaison
avec la trajectoire qui conduit d la formation d’un noyau composé par fusion (1). Adapté
de [Valentin, 11989).

font que se froler en surface (trajectoire 2 sur la figure [Z8]).

Dans notre cas, le transfert multi-nucléons permet la production de noyaux entre le
neptunium et le curium, la section efficace de transfert diminuant avec le nombre de nucléons
transférés |Karp et all, 11982]. Les réactions de transfert conduisent a la production de noyaux
dans un état excité. L’étude de la fission d’actinides produits par réaction de transfert repose
sur I’hypothese que la réaction a conduit a la formation d’un noyau composé. Cette hypothese
peut se justifier dans la mesure ou les actinides produits possédent une densité de niveaux
importante a ’énergie d’excitation qui correspond a la réaction de transfert.

Réaction de fusion

Les collisions les plus centrales conduisent & la formation d’un noyau composé de 250Cf
via une réaction de fusion (et de 2°°Cm lorsque la cible de *Be est utilisée dans I'expérience
avec le séparateur LISE). A Dinstar de la fission, la fusion nécessite le franchissement d’une
barriere de potentiel dont la hauteur correspond a la répulsion coulombienne existant entre
les deux noyaux chargés. Si I’énergie dans le centre de masse est suffisante, un équilibre en
masse et en isospin est alors opéré jusqu’a la création d’un noyau composé, c’est-a-dire ayant
atteint 1’équilibre statistique.

Ce noyau est produit avec une certaine énergie d’excitation qui dépend de I’énergie du
faisceau au moment de la collision et de la chaleur de réaction Q. Cette énergie d’excitation
pourra étre libérée soit par émission de particules légeres et de rayons -y, soit par fission.

Le noyau composé est également produit avec un certain moment angulaire. Dans le cas
de T'expérience avec VAMOS, sa valeur est estimée & Ja20 h [Delauns, [2009 ; [Back et all,
1985].

Apres les réactions de diffusion, ce sont les réactions avec les sections efficaces les plus
importantes (de 'ordre du barn).

Quasi-fission

La quasi-fission est un type de réaction qui peut étre considéré comme une réaction in-
termédiaire entre la fusion-fission et les réactions profondément inélastiques. La figure
présente schématiquement la différence entre ces trois types de réactions. Elle montre que
la principale différence entre la fusion-fission et la quasi-fission provient du fait que dans le
cas de la quasi-fission, les deux noyaux de la voie d’entrée ne fusionnent pas pour former
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un noyau composé. Ce type de réaction produit des noyaux typiquement dans la région de
masse des fragments de fission. Il est donc nécessaire d’éviter au maximum ces réactions qui
rendraient difficile la séparation entre les données issues de la fusion-fission et celles de la
quasi-fission.

Ce genre de réactions est cependant extrémement rare pour des systemes tres asymé-
triques tel que le notre (238U sur 12C ou ?Be); un faisceau d’?**U a 6 MeV /u envoyé sur
une cible d’'®0 ne montre aucun signe de quasi-fission contrairement & ce méme faisceau
envoyé sur une cible d’?”Al en étudiant notamment les distributions angulaires obtenues
avec ces deux systemes qui montrent une anisotropie beaucoup plus importante dans le cas
de la quasi-fission [Toke et all, [1984]. Je n’ai pas trouvé de données concernant un faisceau
d’uranium a 24 A MeV mais les événements de quasi-fission ne sont pas non plus attendus
a cette énergie du fait que notre systéeme reste trés asymétrique.

D’un point de vue théorique, la fusion de deux noyaux symétriques nécessite une énergie
dans le centre de masse supérieure a la barriere de fusion. Ce surplus en énergie, appelé
extrapush, provient du fait qu’une partie de ’énergie des deux noyaux est dissipée a cause des
frictions qui interviennent lorsqu’ils sont en contact. Swiatecki a proposé une paramétrisation
de lextrapush AFEx |Swiatecki, [1981] résumée par I’équation 2291

Z? z?
eff ef f,erit

e < 2> VAVA
Vi —_ =
A)er AYPAP AP+ AY?)

Pour le systeme 23U+12C, on a (Z2/A).ss ~ 18. Lorsque (Z2/A)cs est inférieur au para-
metre (Z2/A)eff.erit, il 1’y a pas d’extrapush. Swiatecki ayant calculé une valeur de 26-27
pour ce parameétre, la fusion devrait avoir lieu dés que 1’énergie dans le centre de masse est
supérieure a la barriere de fusion.
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2.2 ebl16, fission induite par transfert et fusion avec
VAMOS

Le but de I'expérience est de produire différents actinides compris entre 1'238U et le 250Cf
grace aux réactions de transfert ou de fusion afin d’en étudier la fission. En particulier,
la mesure des distributions isotopiques des différents systémes fissionnants est visée. L’un
des deux fragments de fission est identifié en charge et en masse a l'aide du spectrometre
VAMOS. Cette section a pour objectif de présenter de maniere générale cette expérience;
I’analyse étant décrite dans le chapitre [3l

2.2.1 Principe général de ’expérience

Act
eAc,t > 4 c

FIGURE 2.10 — Représentation schématique d’une réaction de transfert.

L’intérét majeur de cette expérience réside dans la possibilité de pouvoir identifier en
masse et en numéro atomique I'ensemble des fragments de fission (en particulier les plus
lourds) tout en connaissant le systéme fissionnant. Cela repose sur 'hypothése d’une réaction
de transfert a deux corps dont le principe est représenté sur la figure 22Tl D’une maniére
générale, on peut écrire la réaction de la maniére suivante

2387 +12 C — actinide + recul (2.10)

Pour connaitre les caractéristiques de 1’actinide produit (masse, numéro atomique, éner-
gie, énergie d’excitation, ...), nous avons identifié le noyau de recul de la cible.

Toutes les caractéristiques de la voie d’entrée sont connues (masses et énergies du faisceau
et de la cible). Le noyau de recul est détecté par un détecteur situé a la cible ce qui permet
de déterminer sa masse, son énergie ainsi que son angle azimutal fr... Ce détecteur est
présenté dans la section 2.2.3.11

2.2.2 Cinématique

Dans toute cette section, 1’énergie cinétique est représentée par T', I’énergie totale par E
et la masse par M. Les calculs présentés par la suite ne sont pas relativistes par soucis de
simplicité, néanmoins 1'utilisation de la relativité restreinte a bien été prise en compte dans
notre analyse et les formules relativistes seront données a la fin des calculs.

2.2.2.1 Cinématique du noyau de recul de la cible

Nous avons vu dans la section 1.3l que les réactions de transfert ont lieu autour de
I’angle d’effleurement. Il est alors important de connaitre cet angle d’effleurement car c’est a
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cet angle que sont déviés les noyaux de recul de la cible. Il est possible d’exprimer cet angle
dans le référentiel du centre de masse en fonction de I’énergie dans le centre de masse Fopr
et de la barriére coulombienne Vi & l'aide de la relation [Z1T] [Bassd, [1980)].

oSM _ Vi
2 2Ecy — Vi

sin (2.11)

L’énergie du centre de masse s’obtient & partir de la relation [Z8 et vaut 69,5 MeV. Le
potentiel coulombien est décrit a partir de la relation 2.12]

62 ZUZC
= 2.12
B dmeg d ( )
avec 476;, = 1,44 MeV.fm et d la distance entre les centres de charge des deux noyaux.

Le potentiel coulombien entre 1'?33U et le 12C est évalué a Vi = 64,5 MeV [Wilcke et all,
1980].

Ainsi, d’aprés la relation LT} I'angle d’effleurement pour le 238U est de 5™ = 119, 0°
dans le référentiel du centre de masse. On obtient alors la valeur de ’angle du carbone dans
le centre de masse correspondant a la trajectoire d’effleurement HgM étant donné que

OGM 4 0SM = (2.13)

Enfin, on peut donc obtenir une estimation de la région angulaire ou seront présents les
noyaux de recul en assimilant ’angle d’effleurement au cas limite d’une diffusion élastique.
Pour une diffusion élastique relativiste, les angles 0:4° et 0SM satisfont a la relation [Z14] [Mi-

chalowicz, [1964].
2 peM
tan(95%) = \/1 — BCM tan (CT) (2.14)
CcM

ou fEM = v — avec vEM 1a vitesse du centre de masse. Ainsi angle dans le référentiel du
laboratoire du '2C vaut 30, 3°.

Il est donc nécessaire de placer notre détecteur de noyau de recul de maniére a ce qu’il
couvre cet angle. Par ailleurs, il faut vérifier que les fragments de fission ne rencontrent pas
ce détecteur.

Vitesse de P’actinide

En mesurant ’énergie du noyau de recul, nous déterminons sa vitesse. A partir de celle-ci,
nous pouvons alors calculer la vitesse d’entrainement du systeme fissionnant. Cette vitesse
se calcule & partir de la relation [ZT5] (que ’on obtient par conservation de I’énergie) et vaut
vact = 3,3 cm/ns dans le cas d’une réaction de fusion (dans le cas ol 'actinide est produit
par une réaction de transfert, cette vitesse est légerement inférieure; la distribution de la
vitesse d’entrainement est présentée dans la section B-AZZT] 4 la figure B4T]).

_ ’YUMU +MC _’yRecMRec
YAct =
MAct

Vpep = YtAct  ~ (2.15)



2.2. E516, FISSION INDUITE PAR TRANSFERT ET FUSION AVEC VAMOS 37

2.2.2.2 Cinématique des fragments de fission

Dans le référentiel du noyau ﬁssionnantﬁ, les deux fragments de fission sont émis dos a dos
— du fait de la conservation de la quantité de mouvement — et avec une énergie cinétique
provenant principalement de la répulsion coulombienne s’exercant entre les deux noyaux
chargés. L’énergie coulombienne Vi, provenant de l'interaction entre les deux noyaux, est
donnée par la relation [ZI71

62 Z1Z2

47TEO dscission

C = Tl,fiss + T2,fiss (216)

1 1
= §M1vifiss + §M2’U§,fiss (217)

ou Z; et Tj yiss désignent respectivement le numéro atomique et ’énergie cinétique dans le
référentiel du noyau fissionnant des fragments de fission et dgcission représente la distance qui
sépare les deux centres de charge des noyaux au moment de la scission. Pour ’estimer, nous
avons utilisé la relation donnée par Wilkins [Wilkins et all, [1976].

9 9
dycission = 1,16 (1 + 5&) A3 1116 (1 + 552> A3 49 (2.18)

avec A; et §; respectivement le nombre de masse et la déformation au point de scission du
fragment de fission i. La déformation est fixée a 5 = 0,625 pour tous les fragments de fission.
En utilisant la conservation de la quantité de mouvement, nous avons

Myv1 fiss = Mava fiss (2.19)

Ainsi I’équation 2219 montre que le fragment lourd dispose d’une vitesse moins importante
dans le référentiel du noyau fissionnant que le léger du fait de sa masse plus importante ce
qui est illustré sur la figure 2171

Focalisation vers 1’avant

Dans le référentiel du laboratoire, la vitesse des fragments de fission est déterminée comme
la somme vectorielle de leur vitesse dans le référentiel du systeme fissionnant et de la vitesse
d’entrainement du noyau fissionnant v 4. Le calcul de la vitesse d’entrainement est présenté
a la relation 215l On en déduit alors que la vitesse des fragments de fission dans le référentiel
du noyau fissionnant est de lordre de vyis ~ 1,2 cm/ns (la distribution en vitesse des
fragments de fission est présentée dans la section B-A2.T] 4 la figure 3.42)).

Les fragments de fission sont donc focalisés dans un cone dont la hauteur est définie par
la vitesse du noyau fissionnant orientée suivant ’axe du faisceau dans le cas de la fusion (et
trés proche de cet axe dans le cas du transfert ; par exemple, 8y = 2,5° lorsque ¢ = 30°)
et dont 'ouverture angulaire est définie par la relation 22201 Pour une vitesse de fission vy;ss
donnée, cette ouverture angulaire correspond a I’angle maximum défini par le cas ou il existe
un angle droit entre vy;ss €t vip (voir la figure ZZTT)). On obtient alors la relation 2220

Vs

6 = arcsin (ﬁ) (2.20)
VAct

Ainsi les fragments de fission les plus lents, qui ont une vitesse de 'ordre de 0,9 cm/ns,

auront une ouverture angulaire de l'ordre de 15,8° tandis que les plus rapides, avec une

vitesse de l'ordre de 1,5 cm/ns, auront une ouverture angulaire de 27°.

1. Dans le cas d’une réaction de fusion, le référentiel du noyau fissionnant est confondu avec le référentiel
du centre de masse.



38 CHAPITRE 2. EXPERIENCES

FIGURE 2.11 — Représentation schématique de la focalisation vers l'avant des fragments de
fission dans le référentiel du laboratoire. Le fragment de fission léger est associé a la couleur
rouge et le lourd d la couleur bleue. Les traits pleins représentent les quantités (vecteurs
vitesse, angles azimutaux) dans le référentiel du laboratoire tandis que les traits pointillés,
ces mémes quantités dans le référentiel du noyau fissionnant.

Dans le cas d’une émission isotrope des fragments de fission, la distribution angulaire
dans le référentiel du laboratoire des fragments de fission est présentée sur la figure 212
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La distribution angulaire est piquée a 20° ce qui nous a conduit a placer le spectrometre
a cet angle. Avec une ouverture angulaire de +7°, une partie importante de la distribution
est collectée. De plus, cette ouverture angulaire est inférieure a 1’angle d’effleurement sur
lequel nous placons le détecteur qui est utilisé pour identifier les noyaux de recul de la cible.

2.2.3 Dispositif expérimental

Le télescope SPIDERH a pour but d’identifier le noyau de recul issu de la cible afin de
remonter & Pactinide produit. Deux détecteurs germanium (clover) de 1’équipement EXO-
GAM sont également présents, afin de détecter les rayons v émis par les fragments de fission.
Apres la cible se trouve VAMOS [Savajols, [2003], un spectromeétre utilisé pour identifier 'un
des deux fragments de fission. Une représentation schématique du dispositif expérimental
est présentée sur la figure 2-13]

2. Silicon Particle Identification DEtector Ring
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faisceau

FI1GURE 2.13 — Dispositif expérimental de l’expérience e516.

2.2.3.1 SPIDER : détection du noyau de recul de la cible

dE

_~fragment de
fission

T
~

fragment de
fission

e

faisceau

FIGURE 2.14 — Description schématique du détecteur SPIDER. Issu de m, M]
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SPIDER est un télescope composé de deux détecteurs annulaires en silicium. Il est placé
de maniére a couvrir 'angle d’effleurement et au-dessus de celui-ci, ce qui couvre environ
50% de la section efficace. Les deux fragments de fission n’interagissent pas avec ce détecteur
— en passant au centre de celui-ci — tandis que le noyau de recul de la cible émis a I'angle
d’effleurement est détecté par le télescope. Par ailleurs, avec une énergie de 6,1 A MeV, le
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faisceau d’238U est dévié au maximum de 3° lors d’une diffusion élastique. L uranium diffusé
n’endommage donc pas le télescope. Les deux détecteurs en silicium constituant SPIDER,
sont identiques, excepté au niveau de I’épaisseur; ’ensemble formant un détecteur AE-E.

Chaque détecteur composant le télescope est segmenté sur ses deux faces comme présenté
sur la figure 20 afin d’obtenir une mesure des angles polaires 6 et azimutaux ¢ du systeme

de coordonnées sphériques. Une description précise de la segmentation est disponible dans
0]

la référence

)

FIGURE 2.15 — Définition du repére et illustration de la segmentation de SPIDER. Différentes
parties d’un détecteur sont représentées par différentes couleurs : les éléments en noir ont
tous la méme valeur pour polaire 0, ceur en rouge possédent la méme valeur pour

l’angle
langle azimutal . Issu de , /

Au niveau des dimensions, le rayon interne des deux détecteurs est de 24 mm et ’externe
de 48 mm et ils sont espacés de 4 mm 'un de l'autre, distance la plus petite possible du
fait de la présence des connecteurs des détecteurs. Le premier détecteur rencontré par la
particule est suffisamment fin (65 pm) pour qu’il soit traversé par les noyaux les moins
énergétiques et le second est beaucoup plus épais (1007 nm) afin d’arréter les particules
les plus énergétiques, c’est-a-dire les noyaux de recul de la cible qui possedent les numéros
atomiques les plus petits.

Le détecteur était placé a une distance de 32 mm de la cible, centré autour de l'axe
du faisceau. Le premier détecteur (AE) couvre ainsi les angles compris entre 37° et 56°
tandis que le second détecteur (E) les angles compris entre 34° et 53°. Seuls les noyaux
émis entre 37° et 53° pourront étre identifiés, puisque cela nécessite que les deux détecteurs
soient touchés. Pour rappel, I’angle du '2C correspondant & la trajectoire d’efleurement
vaut 30,3°; une partie des noyaux de carbone ne seront donc pas détectés par SPIDER.
Cependant, les distributions angulaires des noyaux de recul sont relativement larges ce qui
permet au télescope de couvrir environ la moitié de ces distributions ﬂm, ﬁ
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2.2.3.2 VAMOS : détection des fragments de fission

L’actinide est formé avec une certaine énergie d’excitation (voir la section B3] ce qui
peut le conduire a fissionner. Dans ce cas, I'un des fragments de fission est détecté et identifié
a I’aide du spectrometre a large acceptance, VAMOSE.

La distance entre le premier quadrupdle et la cible est de 40 cm. Les fragments de fission
sont d’abord focalisés dans le plan vertical par le premier quadrupdle puis dans le plan
horizontal par le second.

Les fragments de fission étant créés suivant une certaine distribution en vitesse, en masse
et en état de charge, ils possedent alors une distribution en rigidité magnétique étendue. Une
estimation de cette distribution a l’aide de la cinématique décrite dans la section et
de la distribution en état de charge donné par Nikolaev [Nikolaev et Dmitriev, 1968] est
donnée sur la figure Nous voyons sur cette figure que entre les angles 14° et 27°, la
rigidité magnétique varie entre 0,8 et 1,4 T.m. Or, le spectrometre posseéde une acceptance
en rigidité magnétique limitée de 'ordre de ABp ~ £7%. Ainsi, pour couvrir un maximum
de la distribution en rigidité magnétique, plusieurs valeurs de champ magnétique ont été
appliquées afin de collecter différentes régions de cette distribution. Au total, huit valeurs
de champ magnétique B ont été appliquées ce qui correspond a huit valeurs de rigidité
magnétique (1,015-1,055- 1,099 - 1,143 - 1,190 - 1,251 - 1,302 et 1,355 T.m). Ces valeurs sont
séparées entre elles d’environ 4% ce qui est inférieur a I’acceptance en rigidité magnétique du
spectromeétre : cela permet un recouvrement des distributions pour deux valeurs voisines de
B. Ces valeurs ont été choisies a ’aide des résultats d’une simulation qui sont présentés sur
la figure Il aurait été possible de régler des valeurs de B pour collecter les fragments
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FIGURE 2.16 — Simulation montrant [’évolution de la rigidité magnétique Bp d’un fragment
de fission lourd (1°°Xe) et d'un léger (194 Zr) en fonction de leur angle d’émission dans le
référentiel du laboratoire 0y4p. Les traits de couleur représentent les acceptances angulaires et
en rigidité magnétique réelles pour différents réglages de B (chaque couleur représente une
valeur de B). L’acceptance angulaire varie d’environ 13° a 27° (20°+7) et lacceptance en
rigidité magnétique d’environ 5% autour de Bpg.

avec une rigidité magnétique plus petite mais cela correspond aux produits de fission les
moins rapides et qui s’arrétent donc dans la chambre a ionisation. Les 8 valeurs de champ
magnétique qui ont été utilisées permettent donc un bon compromis entre le temps de

3. VAriable MOde high acceptance Spectrometer
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faisceau disponible et la partie de la distribution en rigidité magnétique des fragments de
fission qui est collectée.

Ensemble de détection
A la sortie du dipdle, le fragment de fission traverse différents détecteurs, visibles sur la
figure 217 :

— deux chambres & dérive qui mesurent deux positions x et y,

— un détecteur d’électrons secondaires (SeD) [Drouart et all, 2002], placé entre les deux
chambres & dérive et qui mesure un temps de vol. Ce détecteur correspond au début
de la mesure du temps de vol, 'arrét correspondant a la fréquence du cyclotron. La
résolution en temps de vol est de 'ordre de 500 ps.

— une chambre & ionisation segmentée en trois pads de 125 mm de longueur chacun et
remplie d’isobutane (C4Hig) & 40 mbar afin de mesurer une perte d’énergie AE,

— et un ensemble de 21 détecteurs en silicium de 500 pm d’épaisseur, disposés en une
matrice 3 x 7 afin de mesurer ’énergie résiduelle E,ss des fragments de fission qui s’y
arrétent.

La chambre & ionisation et le mur de silicium constituent I’ensemble de détection HAR-

PEEM construit spécialement pour assurer la résolution nécessaire a cette expérience.

Chambres a dérive

Chambre a ionisation  Mur de siliciums
SeD \ /

[

Plan image

FIGURE 2.17 — Ensemble de détection associé au spectrométre VAMOS.

A partir des deux positions mesurées par les chambres & dérive, nous pouvons déterminer

les angles 65 et ¢y visibles sur la figure 217 Il est alors possible de reconstruire le chemin
arcouru entre la cible et le plan focal par la particule d ﬂhﬂlanhiolan_at_aﬂ, 2008 ; Rejmund,
lm] a partir des positions et des deux angles (le principe de la reconstruction est décrit
dans le paragraphe suivant). Connaissant la distance de vol d, il est possible de déterminer
la vitesse v du noyau a partir du temps de vol qui est mesuré entre la radiofréquence du
cyclotron et le signal donné par le détecteur d’électrons secondaires lorsqu’il est traversé
par une particule. A partir des positions et des deux angles, il est également possible de
calculer la rigidité magnétique Bp de l’ion m7 mgj Associée a la vitesse, la rigidité

4. détecteur & HAute Résolution pour la Perte d’Energie et I’Energie
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magnétique nous donne le rapport A/q de cet ion (voir la relation [Z0). Par ailleurs, la
perte d’énergie AE, mesurée par la chambre & ionisation, et 1’énergie résiduelle E.¢s donnée
par le détecteur en silicium permettent de remonter au numéro atomique du fragment Z et
permettent également de remonter a 1’énergie cinétique de la particule E. Connaissant son
énergie et sa vitesse, sa masse Ag est estimée par la relation 22211

E

Ap—— —~
T mo(y — 1)

(2.21)

o mo = 931,5 MeV/ ¢®. Cependant, la résolution en énergie de l'ordre du pourcent (voir
la section 2Z-I.2)) ne permet pas d’identifier des masses plus grandes que A ~ 80 comme le
montre la figure [ZI8 Pour résoudre des masses plus élevées, on utilise les informations liées
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FIGURE 2.18 — Spectre en masse (issue de l’énergie) expérimental pour Z=352.

au spectrometre : en divisant Ag par A/q, nous obtenons ’état de charge de 'ion ¢ puis en
multipliant la valeur entiére de ¢ par A/q, on obtient finalement la masse du fragment avec
la résolution du spectrometre.

Tous les fragments sont alors parfaitement identifiés : masse, numéro atomique, état de
charge, vitesse et énergie. Ce travail a été réalisé en grande partie par M. Caamaiio [Caamaiio
et al.,12009a ; b]. J’ai poursuivi cette analyse et mon travail est présenté dans la section

Reconstruction de la trajectoire

La reconstruction de la trajectoire consiste a trouver les fonctions de transfert qui per-
mettent de calculer les coordonnées initiales d’une particule a partir de ses coordonnées
finales. Dans le cas du spectrometre VAMOS, les angles polaire 6; et azimutal ;, la rigidité
magnétique relative 6 = B’gipl:p“ qui quantifie ’écart par rapport a la trajectoire de référence
et la distance parcourue par la particule [ sont recherchés a partir des angles polaire 8¢ et
azimutal ¢y, et des positions ¢ et yy mesurés au plan focal.

La fonction de transfert est déterminée en utilisant le logiciel de suivi de particules
(ray-tracing) ZGOUBI |[Méot, [1999]. Un ensemble de particules disposant de coordonnées
initiales différentes (6;, @i, §) est donné en entrée a ce logiciel qui, & laide des équations
du mouvement & travers un champ électromagnétique et des cartes de champ du dipole,
calcule leur trajectoire et fournit les coordonnées suivantes (x¢, 8¢, y5, ¢f, 1). A partir de ce
jeu de données, on remonte aux coordonnées initiales en les exprimant a l'aide de fonctions



44 CHAPITRE 2. EXPERIENCES

polynomiales dépendantes de (x¢, 0, Y5, ¢y) comme illustré par I'équation 222

it jrkHl=T ‘
= Y Gyt (2.22)
4,4,k 1=0

Le développement en polynoéme jusqu’a l'ordre 7 est nécessaire du fait de la grande
acceptance de ce spectrometre : les angles des particules évoluant dans ce spectrometre
peuvent en effet étre relativement grands (quelques degrés) ce qui implique I’apparition
d’aberrations qui sont prises en compte en augmentant 1’ordre du polynéme. Les coefficients
Ciji sont déterminés numériquement pour les grandeurs 6;, ¢;, J et [. Connaissant ces
coefficients, il est alors possible de déterminer les coordonnées initiales ainsi que la distance
de vol & partir des positions et des angles mesurés au plan focal.

2.2.3.3 Déclenchement de 1’acquisition

L’électronique utilisée pour le détecteur SPIDER est décrite dans |[Derkx, [2010] et celle
de VAMOS dans [Pullanhiotan et all, 2008]. L’acquisition a utilisé trois déclenchements
(trigger) différents permettant de différencier le mécanisme de réaction :

— « SPIDER seul » : seul le détecteur SPIDER a détecté une particule. Cela correspond
aux événements ou une collision élastique a lieu ou lorsque l'actinide ne fissionne pas
ou bien lorsque la fission n’est pas détectée.

— « VAMOS seul » : VAMOS a détecté une particule tandis que SPIDER n’a rien détecté.
Cela correspond aux événements de fission du 2°°Cf formé par fusion compléte ou a
un événement ou le transfert n’est pas détecté.

— « SPIDER 4+ VAMOS » : VAMOS et SPIDER ont détecté en coincidence une particule.
Cela correspond a un événement ot un actinide a été formé par transfert avant de
fissionner.

Le déclenchement de SPIDER est assuré par un « OU » logique entre toutes les pistes du
détecteur tandis que celui de VAMOS est assuré par le détecteur d’électrons secondaires au
plan focal. A noter que le déclenchement « SPIDER seul » a un taux de déclenchement plus
élevé que les autres du fait de I’'abondance des collisions élastiques. Afin de ne pas saturer
Pacquisition par ce type de réactions, un diviseur de 1/300 est appliqué a ce déclenchement
(seul 1 événement sur 300 déclenchera I'acquisition).

Afin d’assurer la coincidence entre SPIDER et VAMOS, une fenétre de coincidence de
600 ns (le temps de vol des fragments de fission est compris entre 200 et 400 ns) est ouverte
apres la détection d’une particule par SPIDER; si un événement de fission a lieu, alors
le fragment de fission a suffisamment de temps pour parvenir jusqu'au SeD de VAMOS.
Si aucun fragment de fission n’est détecté durant les 600 ns, alors le trigger est de type
« SPIDER seul ».

2.3 eb47, étude de la fusion-fission avec LISE

L’expérience eb47 a été réalisée au GANIL en juin 2010. Son but était d’étudier les réac-
tions de fusion-fission et la possibilité de former des faisceaux secondaires de noyaux lourds
(Z ~ 60 — 70) riches en neutrons au moyen de ces réactions a haute énergie d’excitation.
Les réactions de fusion-fission permettent en effet d’envisager la production de fragments
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de fission lourds qu’il n’est pas possible de produire par la fission de 'uranium (voir la

section [CZ.2).

2.3.1 Dispositif expérimental

Un faisceau d’238U%8 a été accéléré a 24 A MeV avec une intensité de 5 & 15 enA avant
d’8tre envoyé sur des cibles de “Be et de '2C de différentes épaisseurs (les résultats avec
les cibles de *2C et de ?Be de 15 mg/cm? sont présentés dans cette these). Contrairement
a lexpérience €516, les cibles sont épaisses pour favoriser le nombre de réactions et ainsi
produire davantage de fragments de fission; le nombre d’atomes dans la cible étant plus
important, la probabilité de réaction augmente. Le faisceau était envoyé sur la cible avec un
angle de 3° afin d’éviter qu’il ne pénétre dans le séparateur.

Les réactions de fusion conduisent & la formation de 24”Cm et de 25°Cf, suivant la cible
qui est utilisée. Le noyau composé fissionne et I'un des deux fragments de fission est identifié

A Daide du séparateur de fragments LISE [Anne et all, 1987]. Les fragments traversent une
238u58+ Cibles
24 A MeV Be 01 mg/cm?

fentes 61

Be 10 mg/cm?
Be 20mg/cm?
C 40 pg/cm?

C 10 mg/cm?
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fentes 62
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Galette 62 Télescope Si
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FIGURE 2.19 — Dispositif expérimental de l'expérience e547.

série de quadrupodles pour le focaliser, puis rencontrent deux dipdles, D31 et D32, utilisés
pour sélectionner en rigidité magnétique les particules (voir la figure 2:19). Tout au long
de l'expérience, les champs magnétiques seront identiques aux deux dipoles. Entre les deux
dipoles était placée au plan focal dispersif une galette de microcanaux ﬂ&ilammlj, |L19ﬂ]
(micro-channel plate). Cette derniére, qui sera appelée Galette31l par la suite, est utilisée
pour mesurer une position en x et y ainsi qu'un signal temps. Le fragment finit ensuite sa
course au plan focal final en rencontrant successivement un filtre de Wien, une deuxieme
galette de microcanaux, qui sera appelée Galette62 par la suite, puis un ensemble de quatre
détecteurs en silicium disposés les uns derriére les autres (Sil, Si2, Si3 et Si4). Les deux
premiers détecteurs sont utilisés pour une mesure de perte d’énergie et disposent donc d’une
épaisseur limitée (69 et 68 um respectivement pour le premier et le deuxiéme détecteurs). Les
deux derniers détecteurs, avec une épaisseur de 995 et 992 pm, mesurent I’énergie résiduelle.

Un filtre de Wien est un dispositif permettant de sélectionner en vitesse les particules
qui le traversent en appliquant simultanément un champ électrique perpendiculairement a
la direction des fragments et un champ magnétique dans l'autre direction perpendiculaire.
Il a été utilisé durant toute la prise de données afin de limiter le taux de comptage dans les
détecteurs en silicium dans le but de ne pas dégrader leur résolution. La Galette62 donne
une deuxiéme position en = et y ainsi qu'un deuxiéme temps.

Finalement deux détecteurs en germanium étaient placés autour des détecteurs en sili-
cium afin de mesurer les rayons v émis par les états isomeres de certains produits de fission.
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Chacun des détecteurs est composé de quatre cristaux.
Le déclenchement de ’acquisition est effectué lors de la détection d’un fragment par le
premier détecteur silicium.

2.3.2 Cinématique

L’énergie du faisceau plus importante que dans ’expérience €516 conduit a une foca-
lisation renforcée des produits de fission. La figure présente 1’évolution de la rigidité
magnétique des produits de fission en fonction de leur angle dans le référentiel du laboratoire.
L’angle d’émission maximale se situe autour de 10° (& comparer au 20° dans l’expérience
avec VAMOS).

Par ailleurs il n’est pas possible de faire pivoter le séparateur LISE autant que VAMOS.
L’angle entre le faisceau et le séparateur LISE qui a été utilisé est de 3°. L’ouverture angulaire
du séparateur est de 'ordre de £ 1°. Une portion extrémement limitée de la sphere de fission
est alors collectée. Cette zone correspond a la région délimitée par les traits rouges sur la
figure La figure [Z2T] présente la sphére de fission. L’acceptance restreinte de LISE se
situe a l'intérieur de la zone entourée de noir, au niveau des intersections de la spheére de
fission avec la représentation de l’acceptance angulaire (en bleu).

FIGURE 2.20 — Simulation montrant I’évolution de la rigidité magnétique Bp d’un fragment
de fission lourd (5,Xe) et d'un léger (;,Zr) en fonction de leur angle d’émission dans le
référentiel du laboratoire 014,. Les deux traits rouges délimitent ’acceptance du séparateur

LISE.

Nous utilisons une cible épaisse ce qui implique que ’énergie du faisceau n’est pas connue
avec une bonne précision au moment de la réaction. Ainsi, pour une épaisseur de cible de 15
mg/cm?, le logiciel LISE++ |Tarasov et Bazinl, 2008] permet d’estimer I’énergie disponible
dans le référentiel du centre de masse selon que la réaction ait lieu a la fin ou au début
de la cible. Ainsi, pour cette épaisseur de cible, les noyaux composés de ?47Cm disposent
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d’une énergie d’excitation dans le centre de masse comprise entre 164 et 208 MeV tandis que
I’énergie dans le centre de masse des noyaux de 2°Cf varie de 210 & 274 MeV.

L’énergie d’excitation est définie comme E¥*=E¢&,-Q ot Q désigne la chaleur de réaction.
Il vaut -6,876 MeV [Audi et Wapstra, [1993] dans le cas de la formation de 247Cm (ou -23,862
MeV lors de la formation de 2°°Cf) ce qui équivaut & une énergie d’excitation comprise entre
157 et 201 MeV dans le cas de la formation d’un noyau composé de ?47Cm et entre 186 et
250 MeV pour le 2°0CH.

Du fait de la grande dispersion en énergie du faisceau (et des fragments de fission) dans
la cible, il est impossible de remonter a la cinématique de la réaction.

~ -
..-__—

FIGURE 2.21 — Représentation de la sphere de fission d’un fragment de fission. L’acceptance
angulaire du séparateur LISE est représentée schématiquement par la zone entourée de noir.
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3 Analyse de ’expérience avec le spec-
trometre VAMOS

Mon travail d’analyse sur cette expérience fait suite au travail commencé par Manuel
Caamano |Caamarfio et all, 2009a ; 1]. Le travail d’analyse concernant le détecteur SPIDER
a été réalisé lors du doctorat de Xavier Derkx [Derkx, 2010] et le travail sur les rayons ~y
détectés par EXOGAM a été effectué par Aradhana Shrivastava [Shrivastava et all, [2009].
Je reprends donc 'analyse sur le spectrométre VAMOS.

3.1 Identification des produits de fission

Le travail d’identification des particules représente une grosse partie du travail déja réalisé
lorsque j’ai débuté ma these. Comme mentionné dans la section 222321 1’identification de
chaque particule, définie par un numéro atomique Z, une masse A et un état de charge q, se
fonde sur la mesure de I’énergie totale, la vitesse, la rigidité magnétique et la perte d’énergie.

3.1.1 Identification de I’état de charge q

La masse Ag issue de l'énergie est déterminée a partir de 1’énergie totale suivant la
relation 31] avec mo=931,5 MeV /c?.

Etot
Ap = ——— 3.1
P me(y - 1) (3.1)

L’énergie totale E,; provient de la somme de ’énergie collectée dans les siliciums, de la
perte d’énergie dans la chambre & ionisation et des pertes d’énergies estimées dans le reste
de ensemble de détection (chambres & dérives, fenétres d’entrée de la chambre a ionisation,
...) [Caamaio et all, [2009D)].

Parallélement, on détermine le rapport A/q de l'ion & partir de sa rigidité magnétique
Bp et de sa vitesse v (voir la relation [3.2)).

Alq = % (3.2)

La valeur de I’état de charge est obtenue & partir du rapport entre la masse Ag issue de
la mesure de I’énergie et le rapport A/q qui provient de la rigidité magnétique de la particule

(relation B.3)).
Ag

q= A—/q (3.3)

49



50 CHAPITRE 3. ANALYSE DE L’EXPERIENCE E516

X
-
o

w

10F T T 7~~~ T T T T T T

o2} (o]
o o

D
o

Nombre de coups

N
o

N
a1
w
o
w
($31
5
o
D
a1
al
o

FIGURE 3.1 — Distribution en état de charge pour l’ensemble des données expérimentales.

On obtient alors la distribution en état de charge présentée sur la figure B.Il La résolution
(FWHM) R=0,87% (pour q=37) n’est cependant pas suffisante pour éviter une contamina-
tion d’'un état de charge par les états de charge voisins. Cela induira alors une dégradation
de la résolution dans le spectre en masse.

L’état de charge dépend a la fois de 1’étalonnage en énergie, en vitesse et en rigidité
magnétique comme le montre la relation B.41

_Ap 2B/ 2FE

7 A/q " Bpjv By 34

La résolution limitée d’une de ces grandeurs dégrade donc la résolution en état de charge.
La résolution médiocre que 1’on observe provient du fait qu’il existe des dépendances de
létat de charge au niveau de la vitesse et de la masse Ag (et donc de ’énergie) (voir les
figures et B3)). Cela peut provenir des difficultés rencontrées lors de 1’étalonnage en
énergie des détecteurs silicium |[Caamano et all, 2009b] ainsi que d’une mauvaise correction
des aberrations dans la reconstruction de la trajectoire, faussant ainsi le calcul de la distance
parcourue, et donc de la vitesse.

Pour ne pas dégrader la résolution en masse, nous avons alors choisi d’utiliser des sé-
lections graphiques en état de charge. Pour effectuer nos sélections, nous avons regardé la
dépendance de I’état de charge en fonction de I’énergie, de la vitesse et de la rigidité magné-
tique (voir la relation [34]). Aucune dépendance n’est visible lorsque I'on trace q en fonction
de Bp. Une dépendance est cependant présente suivant les deux autres grandeurs.

La figure B2 représente I’évolution de I’état de charge q avec la vitesse dans le laboratoire
du produit de fission v. Une légere dépendance de la valeur de ’état de charge avec la vitesse
est observée. Les sélections correspondant aux états de charge 35 & 38 sont représentées sur
la figure. Au total, nous avons réalisé des sélections de q=25 a q=>52.

L’état de charge présente également une dépendance avec la masse Ag comme le montre
la figure B3l Nous avons ajouté sur cette figure les événements correspondant au contour
q=34 obtenus a partir de la sélection sur la figure Une contamination est alors visible.
Un autre jeu de sélections est alors obtenu a partir de cette figure.
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FIGURE 3.2 — Evolution de ’état de charge q en fonction de la vitesse de la particule dans le
laboratoire v. Quatre sélections sont représentées : q=35 (en rouge), q=36 (en bleu), ¢=37
(en wiolet) et q=38 (en noir).
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FIGURE 3.3 — Evolution de l’état de charge q en fonction de la masse issue de énergie
Ag. Nous avons tracé les sélections correspondant d q=33 (en rouge) et g=34 (en noir). Le
contour en pointillé bleu correspond auxr événements correspondant d la condition q=34 de
la premiére sélection (voir la figure[33). Un mélange d’états de charge est alors visible.

Chaque événement étant caractérisé par une vitesse v et un état de charge q calculé a
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partir du rapport A/q et de la masse issue de I’énergie Ag, il est possible de vérifier dans
quel contour il est inclus. Afin de perdre le moins d’événements possibles, on effectue un
recouvrement entre deux contours voisins et si les coordonnées d’'un événement se situent
a lintérieur de deux contours alors on considére que ’événement correspond au q le plus
petit. On obtient alors une valeur entiere de 1’état de charge ionique.

Nous faisons de méme avec les coordonnées q et Ag et le deuxiéme jeu de sélections ce
qui nous permet d’obtenir la valeur entiére de 1’état de charge lorsqu’il appartient en méme
temps au méme ¢ des deux groupes de sélections. Lorsqu’un événement appartient a deux
sélections correspondant a deux valeurs différentes de q, I’état de charge prend la valeur de
la sélection de la figure

Pour vérifier la valeur de I’état de charge que nous avons déterminée lors des sélections,
nous nous appuyons sur les spectres . Par exemple, la sélection rouge sur la figure
correspond a priori & la valeur 34 d’apres la figure. L’étude des spectres v permet en effet
de vérifier cet étalonnage; une erreur de un état de charge entraine une erreur de trois
unités sur la masse de la particule. En sélectionnant un isotope “X, nous avons remarqué
que le spectre 7 correspondait en fait & celui de l'isotope 23X (quelques spectres v sont
présentés dans la section B.2)). Ce décalage était présent sur 'ensemble des spectres v ce qui
nous a obligé a réestimer la valeur de ’état de charge qui était fournie par les sélections, en
l’augmentant d’une unité.

3.1.2 Etalonnage de la masse
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FIGURE 3.4 — Masse issue de l’énergie Ag en fonction du rapport A/q. Tous les événements
inclus dans la sélection noire possédent le méme état de charge.

Sur la figure B4 qui représente la masse calculée & partir de I’énergie Ag en fonction
du rapport A/q, tous les événements & l'intérieur de la sélection noire possédent le méme
état de charge. La valeur de cet état de charge est connue d’apres le travail présenté dans la
section précédente ce qui nous permet de déterminer la distribution en masse en multipliant
son rapport A/q par la valeur entiére de ’état de charge q.



3.1. IDENTIFICATION DES PRODUITS DE FISSION 53

Il est alors nécessaire de réétalonner la distribution en masse. La masse est la seule gran-
deur pour laquelle on n’utilise aucune sélection ce qui montre la qualité de la reconstruction
de la rigidité magnétique et de la distance parcourue (et donc de la vitesse). Aucune conta-
mination de masses voisines n’a été décelée comme 'atteste par exemple la figure ou
aucune dépendance avec la vitesse n’est observée.

Par contre, un léger décalage de I'étalonnage a été observé : les masses ne sont pas
toujours centrées sur une valeur entiere et une distante différente d’une unité entre deux
masses a pu étre observée, comme le montre la figure [3.6]
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(a) Zoom sur la région de masse comprise entre 85 (b) Zoom sur la région de masse comprise entre 140
et 95. et 150.

FIGURE 3.5 — Evolution de la masse des produits de fission en fonction de leur vitesse dans
le référentiel du laboratoire.
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Pour corriger I’étalonnage de la masse, on a procédé comme suit :
— relever la position des centroides des spectres en masse pour chaque run (voir la fi-
gure 3.7)
— tracer pour chaque run la valeur entieére de A;,; en fonction de sa valeur réelle A sur
I’histogramme
— ajuster un polynéme sur la courbe obtenue
— relever les parameétres de I'ajustement pour corriger le décalage en A (voir la figure B-8])
L’ajustement est effectué run par run afin d’obtenir la meilleure résolution possible. En
effet, sur la figure B.6l qui montre I’évolution de la masse non étalonnée avec le temps,
de légeres variations sont visibles. Une correction run par run permet de supprimer cette
dépendance tout en centrant les pics sur des valeurs entieres.

116

115 F )
FIiGURE 3.6 — FEwvolu-

[}
-?é’ tion de la masse non
314 étalonnée avec le temps
§ pour une région com-
< prise entre A=112 et
113 116.
112 °

5 10
Nombre d'événements (x10°)

A Daide d’un programme, on reléve automatiquement la position de tous les pics présents
sur un histogramme. La figure 3.7l montre deux exemples de recherches de pics qui utilisent
ce programme. On observe sur cette figure que la recherche de pics peut étre approximative
suivant la statistique présente dans chaque run. Ainsi il est plus aisé de relever la position
des pics dans le run 385 plutot que dans le run 330.

On trace ensuite la position de chaque centroide en fonction de sa valeur entiere la plus
proche. On obtient alors des points plus ou moins alignés selon la qualité de détection des
centroides de 1’étape précédente. Le résultat est visible sur la figure 3.8

La figureB.Ralcorrespond aux données brutes obtenues juste apres la recherche de position
des centroides. On observe quelques décrochements, comme par exemple autour de A = 90.
Cela correspond au fait que la valeur entiére n’a pas été correctement calculée a partir du
programme de recherche automatique. Un traitement automatique général est impossible
dans la mesure ou toutes les positions des pics ne sont pas relevées ; il est ainsi possible d’avoir
un écart de plus d’une valeur de numéro atomique entre deux valeurs successives notamment
pour les runs ayant peu de statistiques. Il est donc nécessaire de faire un traitement manuel
pour attribuer une valeur entiére cohérente avec les valeurs précédentes et suivantes.

On a choisi d’ajuster I’évolution des positions des centroides entiers avec celles des cen-
troides déterminées automatiquement a 1’aide d’un polynéme d’ordre 3. Lorsqu’il n’est pas
possible d’effectuer une correction manuelle satisfaisante, on utilise les mémes coefficients
que pour le run précédent.

On a récupéré la valeur des parameétres de cet ajustement pour chaque run et on a corrigé



3.1. IDENTIFICATION DES PRODUITS DE FISSION 95

80 T T T T T T T T T T T T T T L T T
] o }
1200
2 | TLLEY AR TP
S 60 S S TR ISR N N
5] 5] k ho“? prieethy 0'\{0 { vy
o o 'O “0 4 ' Q‘
© %BOOJ"'%”':&',“'jg““‘?wb'
§40 \ \ : geoo_—‘o’" " Y ty T ¥y
IS i = o
S 20 . g 40
] 200
(1).15. — .lZIO. — .lZIS. — .130 q.l-S .1é0. .A. .155. — .130
A
(a) Run 330 (b) Run 385

FIGURE 3.7 — La recherche automatique de pics est moins aisée dans des spectres avec peu de
statistiques comme pour le run 330 (a) que pour ceuz, comme le run 385 (b), avec beaucoup
plus d’événements. Un zoom a été effectué entre A=115 et 130 afin de rendre la figure plus
claire.
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FIGURE 3.8 — A gauche : courbe brute obtenue directement aprés la recherche des centroides
pour le run 330. A droite : courbe obtenue aprés vérification manuelle de tous les points pour
le run 330.

la position du pic de la maniere suivante :

Acore = po + p1A + p2A? + p3 A3 (3.5)

Finalement, on obtient une distribution en masse de A~70 a A~x170 pour ’ensemble
de lexpérience. 1l est difficile de montrer la résolution sur I’ensemble de la distribution. La
figure B.9 présente donc la distribution que 'on obtient pour les isotopes de 1’étain — la
sélection en numéro atomique est discutée dans la prochaine section — avec une résolution

(FWHM) de 0,80% pour A=123.
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FIGURE 3.9 — Distribution en masse de [’élément Sn. La statistique correspond d I’ensemble
de l’expérience.

3.1.3 Numéro atomique des fragments de fission, utilisation d’un
modele

Lorsque j’ai débuté ma these, I'identification du numéro atomique Z avait été commen-
cée. J’al repris ce travail et terminé cette identification. Pour cela, deux approches ont été
utilisées. La premiere a été d’utiliser un modele essayant de décrire 1’évolution de la perte
d’énergie d'un élément en fonction de son énergie. Ce modele et les résultats que l'on a
obtenus avec sont décrits juste apres. La seconde approche, décrite dans la section B.1.4] est
fondée sur une technique de contour comme pour l'identification de I’état de charge.

3.1.3.1 Principe de l’identification du numéro atomique

Dans la section 2ZZT.Tl nous avons présenté la dépendance de la perte d’énergie AE avec
I’état de charge ionique q d’une particule traversant un milieu et la vitesse de cette particule
B alaide de la relation 2.1l En effet, lorsqu’un ion traverse de la matiere, il va interagir avec le
milieu environnant principalement par collisions inélastiques avec les électrons périphériques
des atomes de ce milieu. Ces interactions avec le milieu environnant font alors perdre a 'ion
une partie de son énergie.

De maniére simplifiée, la perte d’énergie est proportionnelle a ¢?/v?. Autrement dit, en
exprimant la vitesse en fonction de I’énergie (E = %AvQ), on a AE ‘IZTA. Ainsi, si on trace
la perte d’énergie des ions en fonction de leur énergie, les ions de méme charge ionique — et
dans une moindre mesure de méme masse A — se regroupent le long d’'une méme hyperbole.

La figure B.10] représente 1’évolution de la perte d’énergie récoltée dans la chambre a
ionisation en fonction de I’énergie résiduelle récoltée dans les détecteurs silicium. En plus
du comportement en 1/E, il apparait sur cette figure ’évolution de 1’état de charge de l'ion
au fur et a mesure que sa vitesse diminue, car comme nous ’avons vu a ’équation
(section [Z1.T)), q dépend de Z mais aussi de 1’énergie.
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FIGURE 3.10 — Evolution de la perte d’énergie AE en fonction de l'énergie résiduelle Eygs
mesurée dans le mur de siliciums. Les noyauz possédant un méme numéro atomique se
regroupent le long d’une méme ligne. La zone entourée de bleu correspond aux pertes d’énergie
les plus importantes tandis que celle entourée de Touge aux pertes d’énergie modérées. Une
coupure en énergie résiduelle a été appliquée afin de supprimer les événements situés dans
le pic de Bragg (voir le texte pour les explications).

Afin de reproduire ce comportement, un petit modele décrivant 1’évolution de q avec v
a été développé.

3.1.3.2 Description du modele

Afin d’obtenir la meilleure résolution possible en numéro atomique Z, nous avons essayé
de reproduire au mieux l’évolution de la perte d’énergie en fonction de ’énergie résiduelle
des fragments de fission. Ainsi, si on arrive a reproduire le plus fidélement possible cette
évolution pour chaque valeur de Z, il sera possible d’utiliser les parametres de cette fonction
pour délimiter les différents numéros atomiques et extrapoler aux Z pour lesquels on posséde
peu de statistiques. Je décris maintenant ’idée générale qui nous a guidés pour reproduire les
hyperboles sur lesquelles se regroupent les fragments possédant le méme numéro atomique.
Ensuite, je parlerai du traitement qui a suivi pour étalonner correctement le spectre en Z
que 'on a obtenu et enfin je présenterai le résultat apres les corrections effectuées.

Le modele a été développé par K.-H. Schmidt m, M] Il s’inspire de la formule
de Bethe-Block en estimant la perte d’énergie a partir de la relation suivante :

q2

AE = CDE——

(3.6)

ol q désigne I'état de charge du fragment de fission et v sa vitesse. Deux parametres sont
présents : CDE permet de prendre en compte de maniéere simplifiée les autres termes de la
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formule de Bethe-Block, tandis que Vexp permet de reproduire la courbure qui intervient
au niveau du pic de Bragg.

Le calcul de la perte d’énergie nécessite donc de connaitre la vitesse ainsi que ’état de
charge de ’ion.

3.1.3.2.a Estimation de la valeur de 1’état de charge ionique

Le calcul de ’état de charge repose sur la relation B7] proposée par Bohr |[Bohi, [1941]
qui dépend de la vitesse v et du numéro atomique Z du produit de fission.

a=282 (3.7)
Vo

vg est la vitesse de Bohr définie par la relation vy = % ~ 0,22 cm/ns. La formule précé-

dente est valable uniquement pour les vitesses v comprises entre vg et Z %vo [Bohu, 11948].
Cependant, les fragments de fission que 'on a obtenus expérimentalement ont une vitesse
comprise entre 2,5 et 4,5 cm/ns. Les produits de fission atteignent donc des vitesses supé-
rieures & Z3vy ce qui se traduit dans I'équation B7] par un état de charge ¢; supérieur au
numéro atomique Z. Afin de déterminer correctement 1’état de charge q pour les vitesses
importantes, nous avons utilisé I’expression 3.8

111 9
Gcorr q1 Z ’

Avec cette expression, lorsque 1’état de charge ¢p calculé précédemment devient trop
grand, c’est-a-dire pour les vitesses importantes, q% tend vers 0 et on obtient donc un état
de charge corrigé qcorr égal a Z.

On applique ensuite une correction empirique sur cet état de charge afin de tenir compte
des effets de couches électroniques. L’idée est de prendre en compte 'influence du nombre
d’électrons de valence de I'ion sur la section efficace d’interaction ion-électron. Plus le nombre
d’électrons de valence est petit, plus il est facile de les arracher au cortege électronique, ce
qui se traduit par un état de charge plus grand. Par contre, lorsque le nombre d’électrons
de valence augmente pour se rapprocher de la couche électronique supérieure, alors il est
de plus en plus difficile d’arracher les électrons de valence, qui tendent a garder une couche
électronique remplie. L’état de charge ionique sera donc diminué par rapport au modele de
Bohr.

La figure B ITl montre ’évolution du nombre de couches électroniques fermées en fonction
du nombre d’électrons. Pour les couches Ncouche > 3, une excellente approximation est
obtenue avec une exponentielle

Necouche = NS—HELLEXP (39)

avec SHELLEXP = 0,4. Ce régime de validité est convenable avec ’expérience ou 'on a
en général N,- ~ 10.
Le nombre de couches entierement fermées étant connu, on détermine ensuite le nombre
d’électrons de valence
Nvalence = Ncouche - E(Ncouche) (31())

ot E(Ncouche) représente le nombre d’électrons des couches électroniques fermées. On définit
enfin gspire le décalage & appliquer & 'état de charge qeorr calculé avec la relation [3.8] afin
de tenir compte du nombre d’électrons de valence. Ce décalage est défini par :

@shift = SHELLFAC sin(2m Nyalence) (3.11)
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FIGURE 3.11 — Evolution du remplissage des couches électroniques avec le nombre d’électrons.
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FIGURE 3.12 — Evolution de la correction de Uétat de charge en fonction du degré de rem-
plissage d’une couche électronique.

Cette fonction est représentée sur la figure [3.12)

La fonction sinus permet de moduler positivement 1’état de charge g lorsque le rem-
plissage est inférieur a la moitié d’une couche et négativement lorsque le remplissage s’ap-
proche de la fermeture de couche. On introduit ici un nouveau parametre SHELLFAC qui
permet de moduler I'influence de la fermeture de couches électroniques.
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On obtient alors la valeur de 1’état de charge avec la relation
4 = Georr + qshift (312)

3.1.3.2.b Estimation de la vitesse

Nous avons estimé la valeur de ’état de charge en fonction du numéro atomique et de la
vitesse d’un ion. Nous pouvons revenir a I’équation afin d’évaluer la perte d’énergie que
subit un ion disposant de I’état de charge que nous venons de calculer et d’une vitesse v.

Lorsque cette méthode a été développée, la vitesse des fragments n’était pas encore
étalonnée ; seules les pertes d’énergie AE dans la chambre a ionisation ainsi que ’énergie
résiduelle provenant du mur de siliciums 1’étaient. La vitesse a donc été déterminée a partie
de I’énergie résiduelle. Bien que moins précise en valeur absolue, la méthode décrite ci-
dessous permet de prendre en compte ’évolution de la vitesse avec la perte d’énergie dans la
chambre a ionisation. Utiliser la vitesse mesurée présenterait également des approximations
puisque la mesure de la vitesse se fait avant la chambre a ionisation. La vitesse du fragment
est déterminée a l'aide de la relation B.131

2Erés
931,494 A CE ©

(3.13)

A est la masse du fragment et Fi¢s son énergie résiduelle. Pour déterminer cette masse, on
a utilisé '’hypothése UCD (Unchanged Charge Density), selon laquelle le rapport A/Z des
fragments est égal & celui du noyau fissionnant. Ainsi le rapport A/Z du 33°Cf vaut 2,55.
La masse des fragments est donc égale a A=255 Z. Enfin, CE est un nouveau parametre
qui permet entre autres de corriger la mauvaise évaluation de la vitesse du fragment étant
donné que ’énergie résiduelle est utilisée a la place de I’énergie totale.

On sépare alors le calcul de la perte d’énergie en deux parties, suivant que la vitesse est
petite ou grande, pour tenir compte de la différence de régime de la perte d’énergie.

Pertes d’énergie modérées et importantes

Dans le cas ou l'ion a perdu une quantité limitée d’énergie dans la chambre a ionisation
(zone rouge sur la figure BI0), on détermine la perte d’énergie AEy; directement & partir
de la relation Le calcul de la vitesse (relation B.I3)) est effectué en prenant E comme
étant égal a Iénergie résiduelle E ¢ (on néglige la contribution de la perte d’énergie). Cette
énergie résiduelle est au préalable corrigée en lui ajoutant un parametre d’offset EOFFS
(Eggsrr = Erés'EOFFS)'

Pour les pertes d’énergie importantes, le calcul de la perte d’énergie AE¢yo s’effectue par
itération. On calcule une premiere valeur de la vitesse a partir de I’énergie résiduelle E ¢
suivant la formule BI3] qui permet de donner une premiére estimation de la perte d’énergie a
laide de la relation [3.6l La vitesse est ensuite recalculée en ajoutant a I’énergie résiduelle la
perte d’énergie que ’on vient de calculer. On recommence jusqu’a ce que le calcul de la perte
d’énergie ait convergé. Le tableau B indique la valeur de la perte d’énergie en fonction du
nombre d’itérations. On s’apergoit que I’on converge trés rapidement (2 ou 3 itérations) vers
la valeur finale AE5.

3.1.3.2.c Estimation de la perte d’énergie

On introduit maintenant un parameétre DEFR AC permettant de pondérer I'importance
des deux pertes d’énergies (AEin; et AFi,2). DEFRAC étant un pourcentage, sa valeur
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Itération 1 2 3 4 5
v (cm.ns~1) 6,38897 | 6,35798 | 6,35960 | 6,35952 | 6,35952
AEq2 (MeV) | 146,815 | 147,279 | 147,255 | 147,256 | 147,256
q (e) 27,38897 | 27,3153 | 27,2174 | 27,3173 | 27,3173

Tableau 3.1 — Evolution de la valeur de différents paramétres en fonction du nombre d’ité-
rations.

doit étre comprise entre 0 et 1. On obtient alors la perte d’énergie totale a ’aide de la
relation suivante

AE = (1 - DEFRAC)AEy, + DEFRACAEy, + DEOFFS (3.14)

On introduit alors un dernier parametre, DEOFFS, correspondant a un offset qui peut
exister sur la perte d’énergie.

N
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o
o

200

=
o
o

Perte d’énergie A E (MeV)

IR R SIS N .
0 200 400 600 800
Energie résiduelle Erés (MeV)

FIGURE 3.13 — Les lignes rouges correspondent aux tentatives d’ajustement pour chaque
numéro atomique. Les points noirs correspondent aur crétes des lignes de perte d’énergie.

Ajustement des parameétres

Au final, on dispose donc de 9 parametres : Z, CE, CDE, Vexp, DEFRAC, SHELL-
FAC, EOFFS et DEOFFS (SHELLEXP est fixé & 0,404). L’idée est d’ajuster les pa-
rametres de ce modele sur les données expérimentales. Pour ce faire, nous avons déterminé
un graphe qui suit la créte de chaque hyperbole. La valeur du numéro atomique associée
a chaque graphe est déterminée a partir de la présence de ,9Cu qui provient des diffusions
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élastiques du faisceau sur ’électrode d’un détecteur placé au niveau de la cible qui visait a
déclencher la mesure d’un temps de vol.

On a tout d’abord tenté d’effectuer un ajustement global de chacun des parametres sur
chaque graphe. La figure .13 montre le résultat de cet ajustement. Le résultat étant loin
d’étre satisfaisant, nous avons adopté une démarche qui consiste a établir une dépendance
de tous les parametres en fonction du seul parametre Z. Pour cela, nous avons ajusté chaque
parametre un a un sur un polyndme d’ordre restreint. L’idée est de faire varier les différents
parametres de fagon cohérente et continue avec Z.

EOFFS X2 I ndf 1.081/16  DEOFFS X2/ ndf 1.426/16
T T " p0 14.93 + 0.06305 T T " p0 1212+ 0.07241
15 r 4 1
F ¥ E 13 —
145 - = i
L E 12.5 1
14 ] 12F ,._HJ L \l L&,ﬂ
! L L ! L
30 40 50 60 30 40 50 60
z z
(a) EOFFS (b) DEOFFS

FIGURE 3.14 — Valeurs que prennent les paramétres EOFFS (a) et DEOFFS (b) pour
chaque valeur de Z. On fize la valeur de ces deux paramétres par une valeur moyenne.

Tout d’abord, les deux parametres d’offsets EOFFS et DEOFFS sont fixés a partir de
la moyenne de toutes les valeurs obtenues (voir la figure B.I4). On obtient les deux valeurs
suivantes

— EOFFS = 14,93 MeV

— DEOFFS = 12,12 MeV

On a choisi de fixer les offsets par une constante car il n’y a pas de raison pour que leurs
valeurs dépendent du fragment étudié étant donné que le décalage est lié a 1’électronique.
Une fois que les offsets sont fixés, on refait tourner le programme d’ajustement et on trace
I’ensemble des parametres en fonction de Z.

Les différents parametres sont ajustés les uns a la suite des autres, dans un ordre arbi-
traire, suivant que leur évolution avec Z a un moment donné s’ajuste globalement bien avec
un polynome. Les ajustements successifs sont représentés sur la figure

On obtient ainsi

- CE =3,8.1073 Z + 3,2.107¢

— Vexp = 3,6.1073 Z + 1,1

—~ CDE = —3,83.107% Z% + 3,39.1072 Z + 1,04

— DEFRAC = 2,09.1073 Z2 - 2,12.10~! Z + 5,60

3.1.3.3 Résultats

Nous disposons maintenant de 8 parametres qui dépendent uniquement de Z. Les fonc-
tions résultantes calculées pour chaque Z sont présentées sur la figure de Z=34 a 60.
L’accord entre les crétes des hyperboles (en noir) et les fonctions (en rouge) est particulie-
rement bon. Malheureusement, un défaut d’ajustement persiste dans la région des grands
numéros atomiques pour E,¢s > 400 MeV. Nous n’avons pas réussi a corriger ce probleme
qui provient de I'ajustement des différents parametres de la fonction de perte d’énergie; les
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CE X2/ ndf 0.166 / 26 Vexp X2/ ndf 0.01279/25
T T po 0.323+ 0.08017 T T po 1.111+ 0.02288
p1 0.003848 + 0.001718 135 N p1 0.003603 + 0.0004899

13}

125} ~
12F .
1 ! ! 1 ] L 1 ! ! 1 ]
30 40 50 60 30 40 50 60
4 z
CDE X2 I ndf 0.01738/27 DEFRAC X2/ ndf 0.01707 /27

21— r po 1.042:£0.1201 T : po 5.596 + 0.1279
o pl 0.03936 + 0.005737 L pl -0.2121+ 0.005686

-0.0003826 + 6.202e-05 1.2 - p2 0.002089 + 6.146e-05

2.05F s
L 1
2F 08F
195 06
E 0.4F
19 [
[ 02

30 40 50 60

A

FIGURE 3.15 — Evolution des différents paramétres suite d la définition des précédents. Dans
Vordre, nous avons fizé SHELLEXP, les offsets EOFFS et DEOFFS (voir figure[3.13),
SHELLFAC, CE (en haut ¢ gauche), Vexp (en haut & droite), CDE (en bas a gauche)
et enfin DEFRAC (en bas a droite).

fonctions présentées sur cette figure correspondent au meilleur jeu de parametres que 'on a
obtenu.

Distribution en numéro atomique
Chaque événement a une perte d’énergie AE et une énergie résiduelle E,¢s associée. On
détermine alors de quelle courbe la perte d’énergie mesurée est la plus proche pour cette
énergie résiduelle a ’aide d’une méthode par dichotomie ce qui nous donne une valeur entiere
du numéro atomique.
Pour déterminer un spectre continu en Z, il faut estimer la distance du point expérimental
(AE, E4s) avec la courbe la plus proche. Pour cela, nous utilisons la formule

VAE — VAE;
VAEy — /AE;
ou Z désigne le numéro atomique réel (au sens mathématique du terme) et AE; et AEq les
pertes d’énergie calculées par le modele, pour le Z inférieur et le Z supérieur, qui encadrent
la perte d’énergie expérimentale.

Il est ensuite nécessaire d’étalonner la distribution en Z avec la technique présentée dans
la section [3.1.2] :

7 =T+ — YL (3.15)

Zeow = aZ + b (3.16)

Les parameétres a et b sont déterminés pour chaque run de I’expérience.
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FIGURE 3.16 — Ajustement que l’on obtient avec le jeu de paramétres final. Les courbes rouges
indiquent le résultat du calcul du modéle pour des Z allant de 34 a 60. Les runs 295 a 412
sont utilisés.

15000 FIGURE 3.17 — Distribution

en numéro atomique pour la
premiére partie de [’expérience
(runs 295 d 359) en rouge et
pour la fin de Uexpérience (runs
377 a 412) en noir. Globale-
ment, la perte d’énergie a bougé
entre le début et la fin de ’expé-
rience.
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En effet, la position des centroides des pics associés a chaque numéro atomique ne se
trouve pas forcément sur une valeur entiere. Cela est dii & des imperfections du modele a
reproduire, sur I’ensemble de la plage en énergie, I’évolution de la perte d’énergie.

Par ailleurs, on a observé que I’étalonnage de la perte d’énergie avait bougé au cours de
I’expérience probablement a cause de dérives de la pression. Ainsi on observe un décalage sur
les spectres en Z entre les runs inférieurs & 360 et les runs supérieurs a 375 (voir figure BI7]).

Une fois I’étalonnage correctement effectué, nous avons obtenu finalement la distribution
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FIGURE 3.18 — Spectre en Z pour l’ensemble de lexpérience (runs 295 d 412) soit environ
16 millions d’événements.

en numéro atomique présentée sur la figure B8 La résolution (FWHM) vaut R=2,11%
pour Z=50 ce qui est une valeur limite pour identifier des numéros atomiques autour de
7Z=50.

Nous avons vérifié si le fait d’utiliser une approximation sur la masse (déterminée a
partir du rapport A/Z du 2°9Cf) avait des conséquences sur la valeur du numéro atomique.
La figure B.I9Ine montre aucune dépendance du Z avec la masse expérimentale ce qui permet
de valider notre approximation.
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FIGURE 3.19 — Evolution de la charge Z en fonction de la masse expérimentale A pour
Uensemble de lexpérience (runs 295 & 412) soit environ 16 millions d’événements pour
différentes régions.

Le seul défaut qui existe dans notre étalonnage provient du fait que le numéro atomique
Z présente une dépendance en fonction de ’énergie (voir les figures et B20). Cela
correspond a une mauvaise description de la perte d’énergie vers le pic de Bragg ainsi que
pour les grandes énergies et les grands numéros atomiques. Malgré nos efforts, nous ne
sommes pas arrivés a corriger cette dépendance qui avait pour conséquence de dégrader la
résolution.

Cela nous a alors amené a utiliser une autre méthode pour déterminer le numéro atomique
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FIGURE 3.20 — Evolution de Z en fonction de Uénergie E pour l'ensemble de lexpérience
(runs 295 & 412) soit environ 16 millions d’événements.

basée sur des contours.
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3.1.4 Numéro atomique des fragments de fission, utilisation de contours

Le principe est d’utiliser des contours graphiques qui regroupent les événements qui ont
le méme numéro atomique.

M
IIII|III|III|III|IIIII

FIGURE 3.21 — Visualisation des sélections correspondant & Z=38 (en rouge), & Z=39 (en
vert), 4 Z=40 (en noir) et & Z=41 (en mauve) sur un histogramme représentant la perte
d’énergie AE en fonction de l’'énergie résiduelle d’un ion E.s. Une coupure pour E,ss<40
MeV a été appliquée afin de supprimer les événements présents dans le pic de Bragg.

Les sélections ont été effectuées pour les numéros atomiques compris entre 30 et 64 inclus.
Les sélections correspondant & Z compris entre 38 et 41 sont présentées sur la figure 211
Une fois les sélections effectuées, la valeur du numéro atomique est attribuée événement
par événement avec la méme méthode que celle présentée pour ’état de charge dans la
section 3.1l Cette méthode nous donne une valeur entiere du numéro atomique mais il est
également intéressant de retrouver une distribution en Z continue afin d’estimer la résolution
que l'on obtient avec cette méthode. Cela s’effectue en deux étapes.

Tout d’abord, au sein de chaque contour, la créte de statistique maximale est déterminée
sur un ensemble de 40 points (voir la figure 3.22). L’espace entre deux points consécutifs du
graphe est interpolé a l’aide d’une droite.

Ensuite, pour chaque événement déterminé par AE, E4, sa distance par rapport aux
deux droites d’interpolation qui l’encadrent est déterminée de facon géométrique dans le
plan (AE, E,¢s). Comme les lignes ne sont pas équidistantes en tout point, une procédure a
été développée de fagon a estimer le plus précisément possible la distance d’un événement
aux graphes de référence.

La figure 323l permet d’expliquer de maniére schématique la procédure suivie. Un événe-
ment se situe entre deux droites correspondant & un Z inférieur et un Z supérieur ; elles sont
représentées par les couleurs rouge (Z inférieur) et noire (Z supérieur). L’événement dont
on veut évaluer la distance par rapport a ces deux droites est représenté par le point A. On
détermine 1'équation des droites (AB) et (AC) qui coupent perpendiculairement les droites
rouge et noire respectivement. On détermine ensuite 1’équation de la droite (BC) a partir
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FIGURE 3.22 — La sélection des événements correspondant a Z=40 est représentée en noir
et le graphe associé en rouge sur un histogramme représentant la perte d’énergie AE en
fonction de Uénergie résiduelle d’un ion E,ss. Voir le texte pour les explications.

des coordonnées des points B et C. On obtient ces coordonnées en trouvant l'intersection
des droites (AB) (et (AC)) et (P1P2) (et (P3P4)).

On définit ensuite une droite (DE) paralléle a la droite (BC) et qui passe par le point A.
Son coefficient directeur est identique a celui de la droite (BC) et son ordonnée a ’origine
s’obtient en utilisant les coordonnées du point A.

Le rapport entre la longueur AE et la longueur DE permet alors de déterminer une valeur
continue du numéro atomique simplement par la formule 317

AFE
Z = Zinférieur + ﬁ (317)

Tous les cas de figures ou le point A est situé au-dela des points limites des graphes
(énergie résiduelle trop faible ou trop importante) ne sont pas traités et la valeur de Z est
alors fixée a 0.

Amélioration de la résolution

La figure présente la résolution en Z que l'on obtient avec les deux méthodes. La
distribution noire correspond a la résolution que l'on obtient avec la méthode utilisant des
contours en Z tandis que la distribution rouge correspond a celle que 1’on obtient a partir du
modele présenté dans la section B I3l L’amélioration de la résolution, notamment pour les
Z supérieurs & 50, est particuliérement visible. On passe ainsi d’une résolution (FWHM) de
2,11% pour Z=50 dans le premier cas & une résolution de 1,48% toujours pour Z=>50 avec
la seconde méthode. C’est donc cette méthode qui sera utilisée par la suite.
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FIGURE 3.23 — Les droites noire et rouge représentent deux graphes associés & deur Z consé-
cutifs. Elles se coupent volontairement pour rendre le dessin plus clair méme si ce n’est pas
le cas dans la réalité. Le point A correspond a un événement qui a une perte d’énergie et une
énergie qui le placent entre deux Z. Les droites (BA) et (CA) correspondent respectivement
auz droites perpendiculaires d la droite associée au Z inférieur (en rouge) et d celle associée
au 7 supérieur (en noir). Enfin, la droite (DE) est une droite perpendiculaire ¢ (BC) et
passant par A.
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FIGURE 3.24 — Distribution en numéro atomique obtenue avec les deux méthodes pour l’en-
semble de Uexpérience : en rouge, la méthode reposant sur le modéle présenté dans la sec-
tion [T1.3 et en noir la méthode qui utilise des contours présentée dans cette section.
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3.2 Vérification de l’identification

Apres avoir calibré la masse A et le numéro atomique Z des fragments de fission, nous
avons voulu vérifier que ces étalonnages étaient corrects. Pour cela, nous avons utilisé les
données relatives aux rayons gamma. Chaque noyau posséde un spectre gamma qui lui est
propre. Il est donc possible d’identifier avec précision un noyau particulier & partir des rayons
gamma qu’il a émis.

3.2.1 Description du systéeme de détection des rayonnements

Dans l'expérience €516, deux détecteurs germanium (clover) de 'ensemble EXOGAM |[Azaied,
1999] ont été utilisés pour collecter les rayons gamma issus de la désexcitation des fragments
de fission. Ils étaient placés au niveau de la cible afin de détecter les rayons v émis en vol
par les fragments de fission. Chaque détecteur est composé de quatre cristaux qui sont eux-
mémes divisés en quatre (gocce). L’énergie déposée dans chaque cristal (& I'intersection des
quatre sous-divisions) est appelée ECC (pour Energy Contact Central). Des détecteurs anti
Compton (BGO et Csl) ont également été utilisés autour de chaque détecteur germanium.

Le travail d’analyse des rayons gamma a été effectué par A. Shrivastava [Shrivastava
et al., [2009]. Nous avons repris son travail et je propose d’en expliquer ici les grandes lignes
et la maniére dont sont calculées les variables qui nous intéressent.

3.2.1.1 Correction de ’effet Doppler

Les rayons y sont émis en vol par les fragments de fission qui se déplacent a une vitesse
d’environ 10% de celle de la lumiére. Afin d’améliorer la résolution des spectres ~y, nous
avons appliqué une correction Doppler sur I’énergie que nous avons mesurée.

L’énergie totale déposée par un rayon gamma Fyesurée cOrrespond a la somme de I'énergie
déposée dans chaque cristal de 'un des détecteurs. Cette énergie doit étre corrigée pour
tenir compte de l'effet Doppler. L’énergie du rayon gamma corrigée de ’effet Doppler FE,
est donnée par la formule 318

E’Y = 7(1 - BCOS a)Emesurée (318)

1
du fragment de fission v et la vitesse de la lumiere c. Enfin, a correspond a ’angle entre le
fragment de fission et le détecteur germanium d’EXOGAM (voir figure B.25]). Cet angle o
est déterminé a I’aide des angles Oyoyau, Pnoyau du noyau obtenus & partir des données de
VAMOS et des angles 6, ¢, du détecteur. Ainsi I'impulsion du noyau peut s’écrire

v est le facteur de Lorentz qui est égal & v = [ correspond au rapport entre la vitesse

sin(fnoyau) €oS(Pnoyau)
Pnoyau = ||pnoyau || Sin(@noyau) (319)
€08(Bnoyau) €OS(Pnoyau)

et celle du rayon vy
sin(6) cos(py)

2 = Ip2]] | sin(6,) sin(es) (3.20)
cos(6,)
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Le produit scalaire entre ces deux vecteurs s’écrit

[1Broyaalll1P 1] €0 (Proya, b7)
= [|Proyaull|B5]] cos(a) (3.21)

— —
Pnoyau-Pvy

Il est alors possible de déterminer I'expression de cos(a) qui est donnée par la formule B:22]

cos(a) = sin(fnoyau) coS(@noyau) sin(fy) cos(p~)
+ sin(@noyau) sin(6,) sin(p-)
+ c08(Bnoyau ) COS(Pnoyau) cos(6) (3.22)

FIGURE 3.25 — Représentation des angles associés au noyau (en rouge) ainsi qu’au rayon -y
qu’il émet (en blew). L’angle o représente l’angle entre le noyau et le rayon 7.

Les angles Onoyau €t @noyau de la particule sont obtenus a partir de la procédure de
reconstruction de la trajectoire des fragments de fission dans le spectrometre VAMOS tandis
que les angles 6, et ¢, sont obtenus a partir de la segmentation des détecteurs EXOGAM
et de leur positionnement par rapport a la position de la cible qui est 'origine du repere.

La figure montre un spectre gamma brut et un spectre gamma corrigé de leffet
Doppler.
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FIGURE 3.26 — Spectres gamma obtenus pour les noyauz de ég4M0. La correction de ’effet
Doppler joue un role important pour obtenir des spectres gamma de bonne qualité ; cela réduit
le bruit de fond et augmente la résolution des pics.
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3.2.2 Utilisation des spectres

La mesure des raies v nous permet d’identifier précisément le noyau qui les a émis. Cela
nous permet de vérifier que I’étalonnage en numéro atomique et en masse que nous avons
effectué est correct. Nous avons vérifié I'identification des fragments de fission les plus légers
(Z ~ 35), de masse moyenne (Z ~ 45) et lourds (Z ~ 60).
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FIGURE 3.27 — Répartition des fragments de fission dans la région Z = 40 - 50. Les noyauz
de égOZr sont entourés en noir, ceux de ﬁORu en rouge et ceur de jég Cd en bleu.

Fragments intermédiaires

Les fragments de fission possédant un numéro atomique compris entre 40 et 50 représentent
la plus grande partie des fragments produits lors d’une fission symétrique, comme dans le
cas de la fusion-fission. Ils possédent donc la meilleure statistique. Nous nous sommes donc
intéressés aux noyaux de J3°Zr (figure 28], de }i°Ru (figure B2Z9) et de ;1¥Cd (figure B30).
La figure B.27 montre la position de ces trois noyaux.
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FIGURE 3.28 — Spectre en énergie des rayons -y corrigé de l’effet Doppler associé aux noyauz
de ngZr et le schéma de niveaux correspondant issu de %01 ﬂ/ Les énergies sur

le schéma de niveaux sont exprimées en keV.
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FIGURE 3.29 — Spectre en énergie des rayons ~y corrigé de ’effet Doppler associé aux noyauz
de ééoRu et le schéma de niveauz correspondant issu de , @/ Les énergies sur
le schéma de niveauxr sont exprimées en keV.
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FIGURE 3.30 — Spectre en énergie des rayons ~y corrigé de l’effet Doppler associé aux noyauz
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Fragments légers
Pour les fragments légers, la statistique devient plus limitée. Nous avons cependant vérifié
que l'identification était également correcte autour de Z = 35 en analysant le spectre v du

88Kr (figure B.3T)).

Fragments lourds

Comme pour les fragments légers, la statistique correspondant aux fragments lourds de-
vient réduite ce qui limite les possibilités de vérification dans cette région. Nous avons vérifié
I'identification du 13*Ce (figure B:33) et de deux isotopes du néodyme (§38Nd (figure 3.34)
et $2ONd (figure B.35])). Ces noyaux sont visibles sur la figure

3.2.3 Contamination possible

L’observation des transitions caractéristiques de différents noyaux du §8Kr jusqu’au
$0ONd nous permet d’étre confiants dans I’identification des centaines d’isotopes que nous
avons détectés. Cependant, il est possible qu'un noyau X soit contaminé par un noyau avec
un Z ou un A voisins. Ceci est possible si la réponse des détecteurs varie dans le temps,
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FIGURE 3.32 — Répartition des fragments de fission dans la région Z =~ 60. Les noyauz de
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décalant ainsi 1’étalonnage.

Pour vérifier que I'étalonnage en masse et en numéro atomique est correct pour chaque
run, nous avons regardé I’évolution de la masse avec le nombre d’événements pour un numéro
atomique donné. C’est ce qui est représenté par la figure [3.30]

Les masses 95 a 105 sont visibles pour I'élément Z=40. On remarque sur cette figure
qu'un décrochage intervient au niveau de 1’événement 10 millions. C’est la signature d’un
mauvais étalonnage en masse ou en numéro atomique. On s’apercoit ainsi que seul le run
385 semble concerné par cette anomalie. Elle correspond a un décalage d’une unité vers le
haut dans la distribution en masse. L’étalonnage en masse étant effectué indépendamment
du numéro atomique, cet effet apparait quel que soit le numéro atomique sélectionné.

La clarté des spectres y et ’absence de pics correspondant a des noyaux voisins confirment
la qualité de I’étalonnage en Z, A ainsi que sa stabilité.
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3.2.4 Conclusion sur l’identification

Au total, environ 600 isotopes ont été identifiés avec Z=30-64 et A~70-170. La distri-
bution en numéro atomique est présentée sur la figure B.37al et la distribution en masse sur
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la figure La distribution en masse est volontairement présentée pour un seul élément
(Z=50) car il est difficile de faire apparaitre la résolution sur I’ensemble de la gamme en
masse. Les résolutions sont indiquées en légende.
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(a) Distribution en numéro atomique des produits de (b) Distribution en masse de ’élément Sn. La sta-
fission obtenus sur l’ensemble de l’expérience. Réso- tistique correspond a l’ensemble de l'expérience. Ré-
lution (FWHM) de 1,48% pour Z=50. solution (FWHM) de 0,80% pour A=123.

FIGURE 3.37 — Distributions en numéro atomique et en masse des produits de fission typiques
que l'on a obtenus sur l’ensemble de ’expérience.

3.3 SPIDER, identification du noyau de recul de la cible

Maintenant que nous disposons d’une identification des produits de fission, nous allons
décrire rapidement les conclusions sur I'identification des actinides produits par réaction de
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FIGURE 3.38 — Isotopes produits dans la fission du *°°Cf (haut) et du *4°Pu (bas). Les
carrés noirs représentent les noyaux stables. Les nombres magiques correspondant a cette
région sont tracés (28, 50 et 82) ainsi que la limite des noyaux connus.

transfert.

N’ayant pas participé a I’analyse des données issues du télescope SPIDER, cette section
a pour but de présenter rapidement l’identification des noyaux de recul de la cible effectuée
dans le travail de theése de X. Derkx |Derkx, [2010]. Le noyau de recul permet d’identifier
indirectement 'actinide produit lors de la réaction de transfert par conservation de la masse
et de la charge du faisceau et de la cible en supposant une réaction a deux corps.

Le principe d’identification du noyau de recul repose sur la mesure d’une perte d’énergie
AE et de I’énergie résiduelle du noyau de recul. Comme vu dans la section B.I3l la perte
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FIGURE 3.39 — Evolution de la perte d’énergie AE en fonction de Uénergie totale Eyop. des
noyaux de recul de la cible pour le cas ou une particule est détectée en coincidence dans
VAMOS.

d’énergie d’une particule est reliée a son énergie totale ainsi qu’a son état de charge et
sa masse. Ici, I’état de charge du noyau de recul est identique & son numéro atomique
a cause de la grande vitesse des noyaux de recul de la cible. Ainsi les noyaux ayant le
méme numéro atomique se situent le long d’une méme hyperbole sur les figures AE-E. Les
noyaux possédant le méme numéro atomique et la méme masse se situent également le long
d’hyperboles distinctes. Pour 'observer, cela nécessite cependant une résolution en énergie
accrue. Seule l'identification de la charge a été obtenue du fait de problemes expérimentaux
qui ont grandement dégradé la résolution en énergie. Les différentes voies de transfert de
protons sont visibles sur la figure

Afin d’estimer quel actinide précis est produit malgré 'absence d’identification isotopique
du noyau de recul de la cible, les chaleurs de réaction Q ont été utilisées pour évaluer les
sections efficaces différentielles des voies de transfert 92 (N, Z) [Derkx, @%] Cette étude
s’appuie sur le fait que la section efficace différentielle d’une voie de transfert est globalement
proportionnelle & e [Karp et all, 1982]. Le résultat est présenté dans le tableau

Carbone

Parmi les noyaux de recul situés dans la région du carbone, seuls ceux issus d’une diffusion
inélastique ou d'une réaction de transfert induisent la fission de 1'>38U. La section efficace
de diffusion inélastique dominant celles des différentes voies de transfert carbone, la fission
de 1'?38U représente la majorité des fissions de 1'uranium.

Bore
Les deux principales voies de transfert pour les noyaux de recul étant du bore sont
BU(12C,10B)29Np a environ 90% et 238U (12C,11B)24°Np & environ 5%.
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Actinide | Noyau de recul | @ (MeV)
237U 13C _1721
236U 14C 1,84
235U 15C 73,48
239Np g —10,67
240Np 12 —13,52
241Np 13B —14,13
22py 8Be —12,35
241py 9Be —17,00
240py 10Be —15,42
239py 1Be —21,45
238py 12Be —23,93
243Am “Li —24.,77
242 Am SLi —26,66
241 Am SLi —26,27

Tableau 3.2 — Estimation des sections efficaces des voies de transfert les plus probables pour
la réaction *C(*%8U, X). Issu de [Derka, 2010).

Béryllium

La voie de transfert principale dans le cas ot le noyau de recul est un noyau de béryllium est
287 (12C,%Be)?*2Pu. Cependant, le noyau de ®Be n’est pas lié ce qui conduit & la création
de deux particules «. Ainsi les noyaux de ®Be ne sont pas détectés dans SPIDER; les
noyaux de béryllium détectés dans le télescope sont alors majoritairement composés de Be
(correspondant & la formation de ?*'Pu) & environ 20% et de °Be (**9Pu) autour de 80%.

Lithium

Les événements associés a la détection d’un noyau de lithium correspondent principalement
a la détection d’un noyau de “Li (?*3Am) & environ 75% et dans une moindre mesure au °Li
(242Am) autour de 10% et au 5Li (**!Am) & environ 15%.

Hélium

Les événements associés a l'identification d’un noyau de recul d’hélium ne seront pas uti-
lisés dans la mesure oll ces événements peuvent correspondre & la formation de 242Pu mais
aussi & la formation de #Cm. Compte tenu de la haute probabilité de détecter les deux
particules o dans une méme piste du détecteur, il est tres difficile (voire impossible) [Derkx,
2010] de séparer les événements issus de la décroissance du ®Be des autres événements hé-
lium, en particulier du fait qu’ils se retrouvent dans la région de perte d’énergie et d’énergie
des noyaux de lithium. Par ailleurs, la grande valeur de la section efficace différentielle de la
voie de transfert 233U (12C,8Be)?*?Pu conduisant & la détection de deux a ne permet pas de
négliger ce canal.

En résumé, les principaux actinides formés par une réaction de transfert sont
- U : 28U (=~ 100%)

~ Np : 2%*Np (= 90%), 2*°Np (~ 5%)

— Pu: 0Py (=~ 80%), 2*'Pu (=~ 20%)

Am : 2HAm (= 15%), 2#2Am (= 10%), 23 Am (~ 75%)
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3.3.1 Energie d’excitation des actinides

L’énergie d’excitation E* est déterminée & partir des caractéristiques cinématiques du
produit de recul de la cible, en considérant une réaction a deux corps.
Par conservation de I’énergie et de la quantité de mouvement, nous pouvons écrire

Ey+FEc = Fape+ FEree+E* (3.23)
PU = Dact + Drec (3.24)

avec By, Ec, Eaq et Egee Iénergie totale de 1'*23U, du '2C, de I'actinide et du noyau de
recul de la cible respectivement.
L’énergie d’excitation du systéme E* est donc égale a

E* = EU + EC - EAct - ERec
- TU - TAct - TRec + Q (325)
avec Q = My + Mc — Mact — MRee la chaleur de réaction ou les M; désignent la masse

de 138U, du '2C, de l'actinide et du noyau de recul de la cible. Seule I’énergie cinétique de
I’actinide T4 n’est pas mesurée. La conservation de la quantité de mouvement nous donne

PU = Dac + PRee (3.26)
m = ﬁ — PRec (327)
pict = p%} + p%{ec - 2pUpRec COS(GRec) (328)

Par ailleurs, ’énergie cinétique est reliée a la quantité de mouvement par la relation

p
T=— 3.29
i (3.29)
d’ou ) ) (Oree)
PU + PRec — 2puprec COS(ORec
Tw = 3.30
Act 2Mact ( )
Au final, ’énergie d’excitation du systéme vaut
1
E*=Q + Tu—Tgec— (MUTU
Act
+ MRecTRec -2 COS(GRCC)\/MUTUMRCCTRGC) (331)

La prise en compte de la relativité restreinte permet d’exprimer 1’énergie d’excitation de
I’actinide a ’aide de la relation [3.32]

E.th = \/<(Q + TU - E}%ec - TRec)2 - TU(TU + 2MU)
- TRec(TRec + 2(MRec + E;‘%ec))
+ 2 COS(QRec)\/TU (TU + 2MU)TRec (TRec + 2(MRec + E?%ec))>

— My (3.32)

Dans toute ’analyse, nous avons fait I’hypothése que ’énergie d’excitation du systeme
était intégralement transmise a 'actinide. Cette hypothese se justifie par le fait que la densité
de niveaux de I'actinide est plus importante que celle du noyau de recul.
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FIGURE 3.40 — Spectres en énergie d’excitation pour la voie neptunium (a) et la voie pluto-
nium (b).

La figure B.40] présente le spectre en énergie d’excitation associé a la formation d’un
noyau de Np (340a) et de Pu (B3.40D). Les énergies d’excitation moyennes sont de 6 MeV
pour le 239Np et de 9 MeV pour le 240> 241 Py,

Dans le cas d’une réaction de fusion, Tge. €t Mpge. sont nuls. L’équation B3T] devient
alors

MyTy Mact — My
E* = Q+Ty— — Q4 At U
RS VI Mao U
M,
= Q+—"Ty=Q+Ecuy (3.33)
MAct

La chaleur de réaction pour la réaction 2*¥U+'2C vaut Q=—23,862 MeV |Audi et Wapstra,
1993] et I’énergie du centre de masse Ecpr = 69,5 MeV. L'énergie d’excitation du 250 Cf vaut
donc E* = 45,6 MeV. Il est possible de prendre en compte ’énergie perdue dans la cible par
le faisceau avant qu’il n’induise la réaction de fusion ce qui réduit la valeur de 1’énergie du
centre de masse et donc celle de I’énergie d’excitation. Un calcul de perte d’énergie réalisé
avec le logiciel LISE4++ |[Tarasov et Bazin, 2008] nous indique que I’énergie du faisceau est
comprise entre 6,03 et 6,09 A MeV suivant que la réaction ait lieu a la fin ou au début de
la cible. L’énergie du centre de masse associée est donc B3 = 69,5 MeV et Efif, = 68,9
MeV ce qui correspond a une énergie d’excitation de E* = 45,3 £ 0,3 MeV en considérant
que la réaction a lieu au milieu de la cible. Dans la suite, on considere que la largeur de
I'énergie d’excitation du 2°9Cf est négligeable et sera prise & E*=45 MeV.

3.4 Rendements de fission

L’identification des produits de fission étant effectuée, on connait donc le taux de produc-
tion des différents isotopes N(Z,A) qui ont été produits au cours de I'expérience. Le taux de
production est propre a chaque expérience et nous cherchons donc a le corriger pour obtenir
une grandeur physique qui ne dépend pas des conditions expérimentales telle que la section
efficace 0(Z,A). L’équation B.34] présente la relation existante entre N(Z,A) et o(Z,A).

N(Zv A) = U(Z; A)NfaisceauNciblesgéométriqueEintrinséqueeﬂ' (334)
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Niaisceau €t Neible représentent respectivement le nombre de noyaux dans le faisceau et dans
la, cible tandis que €gsométrique €t Eintrinseque sont l'efficacité de détection géométrique de
VAMOS et lefficacité intrinseque des détecteurs qui composent son ensemble de détection.
Cette derniere est considérée égale a 1. Enfin, €, représente le temps mort qui est considéré
comme négligeable dans notre cas du fait du taux de comptage relativement faible (de l'ordre
de 100 Hz). Dans ce travail, nous ne cherchons pas & déterminer la section efficace absolue,
mais & obtenir des rendements qui sont proportionnels a leur section efficace. Nous devons
donc corriger le nombre de coups que nous avons mesurés par l'intensité du faisceau et par
I’acceptance géométrique de VAMOS. L’acceptance géométrique peut étre séparée en deux
composantes de sorte que €gsométrique = fio(O1ap, 0) fo 00 fio(O1ap, 9) et fo désignent respecti-
vement les efficacités en ¢ et en 6. La détermination de ces deux facteurs de corrections est
présentée dans les sections B.4.2.2] et 3.4.2.4]

Nous présentons d’abord la normalisation & 'intensité du faisceau avant de considérer la
correction de l'acceptance de VAMOS.

3.4.1 Normalisation a ’intensité du faisceau

Les nombres de coups que 'on a mesurés pour une valeur de champ magnétique By
doivent étre normalisés par rapport au nombre de particules incidentes et au nombre d’atomes
dans la cible afin de reconstruire la distribution angulaire.

Le nombre d’atomes dans la cible est supposé constant au cours de I'expérience. Pour
déterminer I'intensité du faisceau, nous avons choisi d’utiliser le nombre de coups enregistrés
par le détecteur SPIDER provenant d’une diffusion élastique du carbone. L’acceptance du
télescope n’étant que géométrique, le nombre de coups qu’il a enregistré doit étre proportion-
nel & 'intensité du faisceau. Le détecteur ayant subit divers problémes [Derkx, 2010], il a été
nécessaire d’effectuer quelques corrections pour obtenir ce nombre de coups. Tout d’abord,
au cours de l'expérience, le détecteur a disjoncté & maintes reprises. Ainsi il faut limiter la
normalisation & la durée ou le détecteur a fonctionné correctement. Nous avons donc relevé
le nombre d’événements valides run par run et limité ’analyse a ce nombre d’événements.

Un autre probléme du détecteur provient du fait que de nombreuses pistes n’ont pas
fonctionné correctement : les pistes les plus internes ont été touchées par des fragments de
fission ; la partie droite du détecteur a en partie été occultée par un cache, le rapport entre le
nombre de coups détectés par la partie gauche du détecteur et le nombre de coups détectés
par la partie droite n’est pas constant au cours du temps ... Toutes ces raisons nous ont
poussés a choisir une partie limitée du détecteur pour obtenir les facteurs de normalisation.
Plus précisément, nous choisissons de nous limiter au nombre de coups obtenus dans un seul
secteur et en retirant les pistes les plus internes. Par ailleurs, nous avons utilisé le nombre
de coups dans le E du télescope et non dans le AE pour nous affranchir des problemes liés
aux électrons 4.

Connaissant l'intensité du faisceau, a un facteur de proportionnalité pres, pour chaque
run, nous en déduisons les facteurs de normalisation relatifs a chaque réglage du dipole a
partir de la relation

NBpo = Z Nrun (335)

Nyyupn désigne le nombre de coups que 'on a mesurés dans le E du télescope pour un run
donné.

Ces facteurs sont présentés dans le tableau [3.3]
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Bpo (T.m) | Nombre de coups Np,, | Facteur | Incertitude
1,015 24786 2,38 13,34%
1,055 15375 1,47 10,08%
1,099 15015 1,44 9,46%
1,143 12969 1,24 15,16%
1,190 10436 1,00 0%
1,251 22491 2.16 1,97%
1,302 19132 1,83 9,75%
1,355 22597 2,17 12,59%

Tableau 3.3 — Nombre de coups issus d’une diffusion élastique du carbone de la cible détec-
tés dans une partie restreinte du E de SPIDER pour les différents réglages du dipdle. Les
incertitudes associées aux facteurs de normalisation sont également présentées (voir le texte
pour les explications).

Erreur sur la normalisation

Pour évaluer ’erreur sur la normalisation, nous avons utilisé la méthode présentée précé-
demment sur d’autres secteurs (du 9 au 14) du détecteur qui présentent les mémes condi-
tions que le secteur n°10. En calculant la différence relative maximale entre N; (le nombre
de coups détectés dans le secteur i) et Nig, on estime 'incertitude sur le facteur de nor-
malisation pour chaque réglage de dipole. Les incertitudes sont présentées dans la derniere
colonne du tableau B3] et sont de 'ordre de 10%.

L’erreur globale sur la normalisation €., est donnée par la relation

N, e?
€Enorm = %—Z ]ifiz = 10, 5% (336)
Les €; désignent les erreurs déterminées pour chaque réglage du dipole et les N; désignent
les Np,, définis a I’équation [3.35]

3.4.2 Acceptance

3.4.2.1 Reconstruction des grandeurs dans le référentiel du noyau fissionnant

Toutes les corrections de l'acceptance ont été effectuées dans le référentiel des noyaux
fissionnants dans lequel la cinématique de la fission est bien déterminée. Nous avons donc
tout d’abord calculé les différentes grandeurs cinématiques (vyiss, 0fiss) des fragments de
fission dans le référentiel du noyau fissionnant. Afin de pouvoir suivre la discussion plus
facilement, nous nous appuyons sur la figure 2.TT]

La vitesse des fragments de fission vy;ss est déterminée de maniere géométrique a partir
d’une somme vectorielle.

VUfiss = Ulab — VAct
— 52 — 82 32 =
Vfiss = Viab T VAct — 2vlabUAct COS(Ulab; vAct)
2 2 2
Viiss = Vlgp T Vacr — 2ViabVact €08(0ian) (3.37)

Dans la formule B.37) v;qp €t 6545 sont déterminés a partir du systéme de détection de
VAMOS (voir la section Z22.3.2) tandis que la vitesse de I’actinide est déterminée a 'aide de
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la formule

TAct
= 1
YAct MAct +
2
—1
VAo = Y et (3.38)
YAct

Tact est déduit des mesures de SPIDER, (équation 3.30).
La distribution en vitesse des actinides est présentée sur la figure B. 411

10’ E
10° . TR .
00 5 FIGURE 3.41 — Distribution en vitesse de l’en-
S5 .. . \
810 T semble des actinides. Le pic 4 vact=3,302
g0t E cm/ns correspond auz noyaux de *°° Cf formés
210° q par fusion. Le reste de la distribution corres-
E10 4 pond aux événements de transfert. La statis-
20 4 tique correspond d ’ensemble de I’expérience.
1 -

1 1
3.26 3.28 33
V, ¢ (Cm/ns)

1
3.22 3.24

On obtient alors la distribution en vitesse des fragments de fission qui est présentée sur
la figure [3.42] Dans le cas du 23°Np (figure [3.4Zal) et du 24°Pu (figure [3.42H), la distribution
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FIGURE 3.42 — Distribution en vitesse des fragments de fission du **?Np (a), du *4°Pu (b)
et du ?°°Cf (¢) dans le référentiel du noyau fissionnant.

est asymétrique (contrairement a celle du 2°°Cf (figure B.42d)) du fait que la fission de ces
deux actinides intervient a basse énergie d’excitation. Cela conduit alors a la formation de
deux fragments, un léger et un lourd, qui possédent des vitesses différentes en accord avec
la relation 2I9; le fragment lourd posséde les vitesses les plus petites (=~ 1,0 cm/ns) et le
fragment léger les plus grandes (= 1,4 cm/ns). La différence du nombre de coups entre les
fragments léger et lourd sera discutée dans la section [.4.71

Concernant les angles, on a ¢fiss = @iap tandis que 0y;s, est défini a l'aide de la rela-
tion (qui s’obtient de maniére similaire & la relation B.37T).

2 2 2
Vigy = Ufiss + VAct — 2UfiSsUAct COS(@fisS)

2 2 2
Vet T V¥iss — Vlab

cos(Oriss) = (3.39)

2'UActvfiss
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FIGURE 3.43 — Représentation schématique de la sphére de fission (en rouge). Les données
expérimentales issues de la fission du 2’0 Cf ont été superposées. Les coupures liées a l'accep-
tance en 0 du spectrométre sont bien visibles sur les données et sont représentées en traits
pointillés roses. L’acceptance en Bp est représentée par la zone entre deux arcs de cercle
verts.

Une fois que l'on dispose de la vitesse des fragments de fission et de ses angles dans le
référentiel du noyau fissionnant, nous pouvons visualiser la partie de la sphere de fission
que nous avons mesurée. Les deux fragments sont en effet émis dos a dos dans toutes les
directions. Les fragments de fission avec une vitesse donnée vy;,s se répartissent donc le long
d’une sphere de rayon vy;ss. Dans le cas idéal ot le détecteur couvre la totalité de I’angle
solide, nous mesurons ’ensemble de la sphere de fission. Or, dans notre cas, seule une partie
restreinte de celle-ci a été mesurée comme on le voit sur la figure B.43l L’ouverture angulaire
représentée en bleu sur la figure correspond a ’ouverture maximale du spectrometre de £7°.

Nous voyons que seule une calotte de la spheére de fission entre dans le spectromeétre.
L’acceptance du spectrometre induit en effet des coupures dans les distributions en vitesse,
en rigidité magnétique ou en cos(f¢;ss) pour un ion donné (Z, A et q fixés). Pour remonter aux
rendements de fission, il faut donc connaitre avec précision ces coupures dans les distributions
pour estimer la partie manquante.

Si nous considérons la sphere de fission et supposons qu’un seul état de charge est présent,
lacceptance en rigidité magnétique (Bp = év) produit des coupures pour une vitesse viqp
constante, comme indiqué en vert sur la figure 343l La distribution en état de charge élargit
cette transmission par Aq/q, ou Aq est la largeur de la distribution et q I’état de charge
moyen. En augmentant la valeur du champ magnétique, on se déplace le long de la sphere
de fission, pour des vitesses de plus en plus grandes. De cette figure il est clair que la
transmission d’un fragment dépend de sa vitesse d’émission dans le référentiel du noyau
fissionnant, ainsi que de la valeur de la rigidité magnétique nominale.

De plus, comme nous allons le voir dans la section suivante, les acceptances en ¢, 6 et
Bp sont reliées.

La transmission d’un spectrometre dépend a la fois de l'acceptance de celui-ci et de la
cinématique de la réaction. La cinématique de la réaction, présentée dans la section 222Z.2]
détermine les distributions en angles (6 et ¢) et en quantité de mouvement tandis que
I’acceptance du spectrometre détermine les limites selon lesquelles ces distributions ne sont
pas coupées. Il s’agit alors de déterminer si une particule de masse A, d’état de charge q, de
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vitesse v et avec les angles 6 et ¢ bien déterminés est transmise ou non par le spectrometre.
Des simulations de I'acceptance de VAMOS ont été réalisées ﬂI’JJH_a.thQLan_e_t_aU, 2008 ;

, M] mais, pour effectuer les corrections liées a I'acceptance, nous avons utilisé
les coupures que nous avons observées dans nos données expérimentales. La cinématique de
notre réaction nous permet en effet de remplir une tres grande partie de ’espace de phase
0y, @v, 0) qui caractérise cette acceptance comme nous pouvons le voir sur la figure 344
0 représente la rigidité magnétique relative de la particule (6=Bp/Bpg ou Bp est la rigidité
magnétique de la particule et Bpg la rigidité magnétique nominale du dipdle).

L’acceptance calculée ﬂ&ll]_a.nh]m@nmﬂ, [ZDDS] et acceptance que nous avons mesu-
rée présentent la méme forme. Le décalage que 'on observe entre ’acceptance calculée et
I’acceptance mesurée provient du fait que les calculs ont été effectués avec les détecteurs
centrés autour de la trajectoire de référence tandis que dans le cas de ’expérience, ils étaient
déplacés de 67 mm vers la gauche (lorsqu’on a le faisceau dans le dos) afin de récupérer les
événements avec les rigidités magnétiques les plus petites — correspondant aux fragments
de fission lourds — et qui se retrouvent donc sur la gauche des détecteurs.

0.8
-150  -100  -50 0 50 100 150
0, (mrad)

FIGURE 3.44 — Acceptance de VAMOS dans 'espace de phase (0, §) pour ¢=0 mrad. Le
trait rouge délimite ’acceptance qui a été calculée l[&Lletht_w_Qt_a,lJ, /.

3.4.2.2 Correction de ’acceptance en ¢

On a d’abord choisi de corriger les distributions de l'acceptance en ¢, du spectrometre
événement par événement.

La figure B.45al montre I’évolution de l'espace de phase (61ap,0145) pour le 6=1. Sur cette
figure, on voit que l'acceptance en ¢ dépend de 6. Cette dépendance varie en fonction du
¢ de la particule. L’évolution compléte de I’acceptance angulaire avec § est présentée dans
I’annexe [Al

Pour déterminer 'acceptance en ¢ correspondant & chaque (Bp, 6) nous avons fait un
maillage dans espace (Bp, ) et observé pour chaque valeur du maillage la distribution en

®.
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FIGURE 3.45 — Détermination de l’acceptance en @qp de VAMOS.

L’acceptance en ¢ est alors déterminée comme étant deux fois I’écart type o de la distri-
bution en ¢ observée : Aypqp = 20 ce qui correspond plus ou moins a la largeur du plateau
de ces distributions (voir par exemple la figure [3.450).

Pour connaitre Apj,, pour 'ensemble des valeurs de § et 6, nous utilisons une inter-
polation linéaire & deux dimensions. On détermine alors un facteur de correction f, défini
comme

— Apiab(Orap, 9)
Jo(01ap,0) = 360

Nous n’avons en effet mesuré que ce pourcentage de I’ensemble de la distribution en ¢4 qui
s’étend de 0 & 360°. Sur la figure B.45al les événements qui ont un angle ;,, = 26° seront
donc davantage corrigés que ceux avec un angle de 6§ = 20°.

(3.40)
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La figure [3.46] permet de suivre I’évolution de 'acceptance en ¢ avec 0j4p.

3.4.2.3 Reconstruction des distributions en états de charge

Maintenant que nous pouvons normaliser nos données a l'intensité du faisceau ainsi
qua Pacceptance du spectrometre en @qb(0iap,9), nous appliquons ces deux facteurs de
normalisation (Ntaisceau €t fi(01ap,0)) sur la distribution angulaire mesurée dans chacun des
différents réglages du spectromeétre et nous obtenons la figure [3.47]
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FIGURE 3.47 — Distribution en cos(0f;ss) des ions de 122Sn4%% produits par la fission du 2°° Cf
pour les différents réglages de champ magnétique. Les spectres correspondant a chaque réglage
sont normalisés a l'intensité du faisceau et les événements sont normalisés par l’acceptance

EN Plab-

Nous utilisons alors l'enveloppe des différentes distributions (en noir) pour obtenir les
distributions angulaires pour chaque état de charge. Ces distributions pour ’ensemble des
états de charge du noyau de $2%Sn sont présentées sur la figure B48] On définit Y, (Z, A, q)
qui correspond a l'intégrale de I’enveloppe.

Ces distributions, une fois corrigées du facteur de 'acceptance en ¢, sont complétes entre
deux valeurs d’angle qui chacunes dépendent de 1'état de charge de la particule (A et vyiss
sont ici constants). Afin d’estimer ces valeurs, nous reconstruisons la cinématique de chaque
ion et nous la comparons aux limites de I'acceptance visibles sur la figure B.441

La figure 349 montre les limites de lacceptance (en rouge) délimitées expérimentale-
ment, utilisant ’ensemble des réglages du spectrometre. Un ion caractérisé par sa masse,
son état de charge, sa vitesse de fission décrit une courbe dans le plan (Bp, 0j4p) et les
limites a l'intérieur desquelles il est mesuré dans le spectrometre sont ainsi déduites. Sur la
figure 3.49, la cinématique correspondant au fragment '22Sn, dont la vitesse de fission est
de 1,15 cm/ns (voir la figure B5T]), est représentée pour ses treize états de charge. Chacun
d’eux est mesuré dans I'expérience entre deux angles du référentiel du laboratoire @3rriere
et Gvant Ta transformation de ces limites dans le repére du systéme fissionnant permet de
déterminer pour chaque ion (Z, A, q) Uintervalle angulaire (0 f;ss min, Ofiss,maz) dans lequel
il est mesuré sans coupure (voir la figure B50). Comme montré sur la figure B.48)] ces limites
varient pour chaque état de charge.

Dans cette analyse, nous avons tenu compte du fait que les distributions en v¢;s; ont une
certaine largeur comme le montre la figure B.511

Les limites que nous avons considérées pour chaque ion correspondent aux limites les
plus strictes pour les courbes cinématiques calculées en prenant vy =< Vfiss > —20
et Vpise =< Vpiss > +20 ol < vy, > désigne la valeur moyenne de la distribution en
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FIGURE 3.48 — Distribution angulaire de chaque état de charge des noyaux de '??Sn produits
par la fission du 2°0Cf. L’écart entre la coupure calculée et la limite de la distribution an-
gulaire observée pour les états de charge les plus petits provient de l’arrét des ions dans la
chambre d ionisation.

vitesse et o la largeur de celle-ci. Les limites associées & chaque état de charge du '2Sn sont
représentées en bleu sur la figure B.48]

3.4.2.4 Rendements isotopiques

() ] s . ors les rendements ]‘S( . }/1( 2 R A) en so ,enS 4,
de Charge. I 1 11 nma I]t em :] ]
cos(éfiss,m,in) dmax

Yi(Z,A) = / > Y,(Z,A,q) (3.41)

Cos(efiss,rnam) Qmin

avec Yy(Z, A, q) le rendement relatif de chaque ion correspondant & l'intégrale d’une figure
similaire & BTl cos(8fiss,min) €t c08(8fiss,maz) sont les valeurs limites minimales que 'on
vient de déterminer a l'intérieur desquelles la distribution angulaire n’est pas coupée par
I’acceptance du spectrometre pour aucun état de charge.

La somme des distributions des états de charge est en effet effectuée uniquement sur la
plage en cos(f;ss) non coupée par acceptance. Cette région est représentée par les barres
bleues sur la figure que 'on obtient en sommant ’ensemble des états de charge d’un
isotope donné. Nous calculons alors un facteur de correction fy, défini par la relation [3.42]
qui permet d’estimer la portion que nous n’avons pas mesurée.
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FIGURE 3.49 — Cinématique des différents états de charge du '??Sn. L’état de charge le
plus petit (q=32) correspond auz valeurs de Bp les plus grandes et l'état de charge le plus
grand (g=45) aux valeurs les plus petites. La partie verte représente les angles avant de
la distribution et la bleue les angles arriere. Les traits rouges représentent les limites de
lacceptance que nous avons observées expérimentalement. Les points noirs représentent les

angles avant et arriére déterminant les limites de acceptance pour lion 1%2Sn32+.

FIGURE 3.50 — Evolution de langle 0 dans le 03
référentiel du laboratoire de l’ion 122Sn%%7 en =

fonction de cos(6iss) (en noir). Les coupures Sq,
induites par Uacceptance des angles avant et 2
arriére sont également présentées respective-

ment en vert et bleu.

T T

T
o
(5]
o |-
o
al
=

fo = 2 (3.42)

COs efiss,max — COs efiss,min

On obtient alors les rendements isotopiques Y(Z,A) a partir de la relation [3.43]
Y(Z,A) =Y1(Z,A) fo (3.43)

Cette extrapolation de la distribution repose sur ’hypothese selon laquelle la distribution
angulaire des fragments de fission est plate. Or, des mesures de distributions angulaires sur
des noyaux et des énergies d’excitation comparables montrent la présence d’une anisotropie
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dans les distributions angulaires des produits de fission ﬂDJiauﬁ, 12009 ; Back et all, 1985 ;
Vandenbosch et all, [196 ]. Cela peut induire une erreur sur Iestimation du facteur fp dans
le cas ou 'anisotropie évoluerait avec la masse des produits de fission ce qui est suggéré par

certaines mesures [Flynn et all, [1964)].

Etant donné que nos distributions angulaires sont limitées & la région 60° < 0 riss S 1200,
les distributions angulaires ne sont pas sensibles a4 I’anisotropie (surtout forte aux angles
avant). De plus, une anisotropie constante sur l’ensemble des masses ne modifierait pas
I'influence du facteur fg. Ce point sera rediscuté dans la section

L’ensemble des distributions isotopiques des produits de fission du ?*°Cf obtenues en
supposant une distribution angulaire isotrope est présentée sur la figure 353

Incertitudes sur les rendements isotopiques

Les incertitudes sur les rendements que nous avons mesurés proviennent a la fois des
erreurs systématiques et des erreurs statistiques. Les erreurs systématiques que nous avons
considérées concernent uniquement ’erreur sur la normalisation €, €t sont présentées
dans la section B4l Les erreurs statistiques sont déterminées & partir de egqr = 1/ V/N ou
N est le nombre de coups des spectres enveloppes — tel que celui présenté sur la figure .47
— non normalisé a 'intensité du faisceau et a ’acceptance en .

Finalement, l'erreur globale sur les rendements relatifs est déterminée a partir de la

relation [3.441
€= \/ 67210rm + 6gtat (344)
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FIGURE 3.53 — Distributions isotopiques de I’ensemble des éléments issus de la fission du
250Cf. Chaque couleur représente un élément chimique de Z=30 o 64. L’ensemble des ren-
dements est normalisé a 200.

3.4.2.5 Reconstruction des distributions angulaires a partir de la distribution
en état de charge

L’obtention des rendements isotopiques présentés dans la section précédente repose sur
une mesure restreinte de la distribution angulaire. En effet, les distributions angulaires de
chaque état de charge ne sont completes que sur une zone limitée du fait des coupures
induites par 'acceptance du spectrometre.

Nous avons alors cherché a extrapoler les distributions angulaires de chaque état de
charge afin de retrouver la distribution totale. Pour cela, nous avons besoin d’un modéle qui
prédit ’évolution de la distribution en état de charge avec la vitesse et le numéro atomique.
En effet, la distribution angulaire de chaque état de charge peut étre représentée par la
relation 3451

Ny(Opiss, Z) = W(Opiss)Py(v, Z) = W(0piss) Py(Oriss, Z) (3.45)

Ny(0iss, Z) représente le nombre de coups associés & I'angle 0 ;55 et au numéro atomique Z.
W (0iss) représente la distribution angulaire; sa valeur est constante dans le cas d’une dis-
tribution isotrope. P, (v, Z) représente la probabilité de peupler I’état de charge g & la vitesse
v et le numéro atomique Z. 655 et v étant reliés par 'expression B39, nous déterminons
cette probabilité en fonction de l'angle 6;s.

Le modele de Baron ﬂ]?mmnmﬂ, M], présenté dans la section 211 a été utilisé car
il reproduit le plus correctement les distributions en état de charge pour notre gamme en
énergie et en numéro atomique.
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Modele de distribution en état de charge
Notre choix s’est arrété sur le modele de Baron apres ’avoir comparé a deux autres :

ceux de Schiwietz [Schiwietz et Grandd, [2001] et de Nikolaev [Nikolaev et Dmitriev, [1968].
Pour cela, nous avons utilisé des mesures de distributions en état de charge réalisées au GA-
NIL |Jacquot, 2012] et correspondant donc & notre régime en énergie. Nous avons sélectionné
uniquement les noyaux correspondant & notre plage en numéro atomique (Z =~ 30 — 60) ce
qui équivaut a une dizaine de distributions. Ces données sont présentées dans le tableau 3.4

Les prédictions des trois modeles sont présentées sur la figure B.541

Les modeles de Nikolaev (en bleu) et de Schiwietz (en vert) fournissent globalement les
mémes prédictions mais surestiment systématiquement, d’environ un facteur 2, la largeur
des distributions expérimentales. Ce n’est pas le cas du modele de Baron (en rouge) qui
prédit toujours une largeur conforme aux données expérimentales. Néanmoins, une erreur
d’un état de charge est parfois présente dans I’estimation de ’état de charge moyen.
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Z | A|EMeV/u) | q | %q Z| A |EMeV/u | q | %q
27 | 3.76 42 [ 12,06
26 | 25,79 41 | 21,52
28 | 64 6,80 25 | 34,47 || 47 | 107 7,94 40 | 24,32
24 | 17,59 39 | 18,33
23 | 3,96 38 | 9,52
30 | 0,67 16 | 5,60
29 | 11,49 45 | 15,00
30 | 70 9,90 28 | 50,00 || 50 | 112 9,48 44 | 24,00
27 1 29,01 43 | 24,20
2% | 641 42 | 16,90
31 | 3,17 43 | 5,54
30 | 33,13 42 | 11,60
32 | 76 8,90 29 | 38,24 || 54 | 129 4,70 41 | 17,44
28 | 16,83 40 | 19,70
27 | 359 39 | 16,93
32 | 13,93 4] 6,72
31 | 24,40 43 | 12,03
36 | 86 5,46 30 | 23,18 || 54 | 129 5,50 42 | 16,98
29 | 13,30 41 | 17,58
28 5,5 40 | 13,58
35 | 0.39 16 | 7.45
34 | 19,61 45 | 16,30
36 | 86 8,80 33 | 34,76 || 54 | 129 6,90 44 | 26,97
32 | 29,95 43 | 21,00
31 | 13,15 42 | 14,32
35 | 10,20 46 | 8,22
34 | 19,33 45 | 17,32
41 | 93 4,72 33 | 22,94 || 54 | 129 6,90 44 | 26,27
32 | 18,75 43 | 19,64
31 | 9,22 42 | 12,09
39 | 18,16 57 | 4.68
38 | 31,69 56 | 10,48
42 | 92 9,06 37 | 27,76 || 73 | 181 6,10 55 | 16,05
36 | 15,15 54 | 18,77
35 | 5,52 53 | 16,91

Tableau 3.4 — Distributions en état de charge mesurées pour différents noyaur de numéro
atomique Z, de masse A et d’énergie E. Le pourcentage de chaque état de charge est affiché
dans la colonne %q. Issu de [Jacquot, |2012).
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FIGURE 3.54 — Comparaison de différents modeles de distributions en état de charge auz
données expérimentales (points noirs) [Jacquot, |2012]. Le modéle de Schiwietz est en wvert,
celui de Nikolaev en bleu et celui de Baron en rouge.
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Epaisseur d’équilibre

Tous les modeéles sont établis pour reproduire la distribution en état de charge a 1’épaisseur
d’équilibre, épaisseur de matiére nécessaire pour stabiliser la distribution en état de charge.
Les fragments de fission sont émis en moyenne au milieu de la cible qui est relativement
fine 100 pg/cm? soit 5,01.10® atomes/cm?); 1’épaisseur de matiere qu’ils vont traverser
correspond donc & la moitié de la cible (2,5.1018 atomes/cm?) ainsi que 0,9 um de mylar[]
(8,7.10'® atomes/cm?) soit un total de 1,12.10* atomes/cm?.

Ty
1022
N>

at

cm?

10% FIGURE 3.55 — Evolution de l’épaisseur
d’équilibre Ty pour un gaz de No en fonc-
tion de l’énergie de différents ions E (de
Z=1 a 92). Les traits en pointillé per-
mettent de représenter l’épaisseur d’équi-

1018 . \ 1y .
libre correspondant a [’énergie moyenne
des ions que nous avons mesurée (6,1 A
MeV). Issu de [Dmitriev et all, |1986].

10'Y

107 : 10 102 10°

E mMev/amu

Un modele prévoit que ’épaisseur d’équilibre d’une particule avec une énergie de 6,1 A
MeV (énergie moyenne des produits de fission) traversant un gaz de Ny (élément chimique
proche du carbone) se situe autour de 1,8.10'8 atomes/cm? [Dmitriev et all, [1986] (voir la
figure B5H). Pour les fragments les plus énergétiques (E ~ 10 A MeV), le modele prévoit
une épaisseur d’équilibre autour de 4.10'® atomes/cm? ce qui est en-dessous de I’épaisseur
rencontrée. On peut donc considérer que I’ensemble des produits de fission ont traversé une
couche de matiere suffisante pour atteindre 1’équilibre.

Reconstruction des distributions angulaires

Nous disposons d’'un modeéle de distribution en état de charge adapté a nos plages en
énergie et en numéro atomique. Nous 'utilisons pour prédire la distribution correspondant
a une valeur de cos(fy;ss) donnée.

On obtient donc une distribution en état de charge gaussienne dont la valeur moyenne
et la largeur sont données par le modele de Baron tandis que 'amplitude dépend de chaque
isotope. L’amplitude correspond au parametre W de I’équation Elle est prise comme
constante et étant égale a la valeur moyenne de la distribution angulaire sur la plage ou la
distribution n’est pas coupée par I'acceptance Wy (voir la figure [3.56).

1. Une galette de microcanaux était présente derriére la cible afin de déclencher la mesure du temps de
vol mais elle n’a pas fonctionné.
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On introduit un parametre libre dans notre fonction pour tenir compte d’un éventuel dé-
calage dans l'estimation de I’état de charge moyen : gomset- On a en effet vu, sur la figure[3.54]
que la valeur moyenne prédite par le modele de Baron pouvait quelques fois différer de la
valeur expérimentale.
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FIGURE 3.56 — Distribution angulaire du 8 [ PO 0.3642+0.1020
124.8n. Wo vaut 0,374 4. g 02t ]
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cos(8)

Plusieurs valeurs de décalage sont testées successivement et, pour chacune d’entre elles,
on trace la fonction sur la distribution angulaire associée & chaque état de charge. On utilise
la valeur du décalage qui minimise le x2 entre la fonction calculée et les données. On obtient
alors le résultat présenté sur la figure [3.57]
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FIGURE 3.57 — Estimation de la partie manquante des distributions angulaires de chaque
état de charge du 124 Sn. Le décalage utilisé est Goffset = —0,825.

L’accord entre notre fonction et les données est particulierement bon ce qui permet
d’affirmer que les corrections de ’acceptance en ¢ et la normalisation & I'intensité du faisceau
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que nous avons apportées sont globalement correctes. Les distributions angulaires des états
de charge sont donc trés bien reproduites en supposant une distribution angulaire isotrope.
Nous avons néanmoins essayé d’ajouter un parametre supplémentaire o dans notre procédure
d’ajustement afin d’estimer l'anisotropie. L’amplitude de la distribution en état de charge
A était donnée par la relation

W(0giss) = Wo(l + acosQ(Ofiss)) (3.46)

Les valeurs prises par le parametre a n’ont pas permis de mettre en évidence une aniso-
tropie cohérente sur I’ensemble des données. Globalement, une amplitude constante A = Ag
permet de reproduire de maniére satisfaisante les distributions angulaires que nous avons
mesurées. L’hypothese sur laquelle repose la déduction du facteur fy n’est donc pas erronée.

La trés bonne reproduction de nos données avec le modele de Baron (au décalage de
létat de charge moyen pres) permet d’utiliser ce modéle pour calculer la distribution en
état de charge pour des énergies comprises entre 4 a 10 A MeV et des numéros atomiques
entre 30 et 60. Le décalage de 'état de charge moyen est constant pour un méme Z quelle
que soit la masse. Les valeurs de ce décalage sont données dans I’annexe [Bl



4 Analyse de I’expérience avec le sé-
parateur LISE

4.1 Identification des produits de fission

Cette section présente la méthode qui a été utilisée pour identifier le numéro atomique Z,
la masse A et 1’état de charge ionique q des produits de fission a partir des mesures de leur
vitesse, leur perte d’énergie, leur énergie résiduelle et leur rigidité magnétique. Une grande
partie du travail a été réalisée en collaboration avec O. Tarasov. L’étalonnage des détecteurs
est présenté dans la section ELI.]] tandis que l'identification des particules est décrite dans
la section

Cette expérience était un test visant a vérifier la possibilité de produire des faisceaux
secondaires de noyaux lourds riches en neutrons. Cela implique que le temps de faisceau que
nous avons eu était relativement limité (3 jours) et des problémes au niveau du cyclotron ont
entrainé un retard de 40 heures. Au final, le faisceau a été délivré durant 58 heures dont 24
ont été utilisées pour ajuster le spectrometre et effectuer les étalonnages, ce qui correspond a
un temps de faisceau effectif (en présence d’une cible) de 34 heures. Cela permet d’expliquer
la difficulté rencontrée pour vérifier I'identification a partir des raies y présentée dans la

section T3]
4.1.1 FEtalonnage des détecteurs

238Us8+ Cibles

24 A MeV Be 01 mg/cm?
Be 10 mg/cm?
Be 20mg/cm?
C 40 pg/cm?

C 10 mg/cm?

fentes 61

fentes 51
fentes 62

Inclinaison du
faisceau sur la

fentes 43

e |

Filtre Ge |

| o IR 4 | [[]E=m
|

; £ Ly
R
cible de 3 degrés - g : \
® 0
§ A Galette 62 Télescope Si
B (X,Y,T) 65 pum
/ 65 um
3 1mm
1 mm

FIGURE 4.1 — Dispositif expérimental de l’expérience e547.
Pour 'identification en rigidité magnétique, des mesures de positions et de temps de vol
sont effectuées. Au plan focal final, un ensemble de détecteurs siliciums permet de mesurer

la perte d’énergie AE ainsi que I’énergie résiduelle des produits de fission.

99
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4.1.1.1 Détecteurs en position

Deux mesures de positions sont effectuées a partir de deux galettes de microcanaux, Ga-
lette31 et Galette62, placées aux plans focaux intermédiaire et final. Chaque galette mesure
les positions horizontale et verticale des produits de fission. La mesure de position repose
sur la mesure de temps de propagation du signal le long d’une ligne & retard. Une particule
qui traverse une galette va créer des paires électron-trou. Les électrons sont amplifiés par
la galette de microcanaux et sont collectés sur une électrode reliée a une ligne a retard. On
mesure alors les temps d’arrivée de ces électrons de part et d’autre de 1’électrode t1 et 5.
La différence de temps d’arrivée permet alors de connaitre la position d’ou ont été émis
les électrons et donc ou est passée la particule. En connaissant précisément la longueur de
I’électrode L on peut remonter a la position x. En effet, on a

At=ty—t1 =a(lL —z) — ax (4.1)

ce qui donne x = % — 2A—Cf avec a = 7/l ol | désigne la longueur qui sépare deux fils et 7 le
temps nécessaire pour parcourir cette distance.
On a donc mesuré un temps entre la gauche XG1 et la droite XD1. Le montage élec-

tronique est présenté sur la figure La mesure de différence de temps entre la gauche

e Ty

stop ™ TAC (X1) —»| ADC

/
CFD |—#{ Retard(100 ns)

FIGURE 4.2 — Montage électronique permettant la mesure de la position x a laide d’une
galette de microcanauz.

et la droite est effectuée a 'aide d'un TAC (Time-to-Amplitude Converter) qui permet de
convertir un temps en amplitude. On ne peut pas savoir a priori lequel du temps ¢; ou t5 sera
le plus long suivant que la particule traverse du c6té gauche ou droit. Le signal indiquant
larrét de la prise de temps est alors retardé de 100 ns de fagon a s’assurer que le signal
d’arrét arrive toujours apres le signal de début. Le signal du TAC est ensuite envoyé dans
un convertisseur analogique-numérique afin de pouvoir le traiter numériquement.
L’étalonnage en position des deux galettes a été effectué a partir des données expérimen-
tales. Pour cela, les fentes permettant de stopper les fragments de fission ont été ajustées de
maniere & ne laisser passer les fragments de fission que sur une certaine partie des galettes.
Plusieurs positions ont ainsi été scannées. En relevant la position en canal correspondant aux
différents réglages des fentes, on obtient les coefficients d’ajustement. La figure 3] montre
I’étalonnage de la position x de la Galette31l. La droite d’ajustement nous donne

X1eal = 5,426.10 3 X 1ppye — 19,53 (4.2)

Ce travail a été effectué pour les positions x et y des deux galettes.

On a pu vérifier la validité de cet étalonnage. Etant donné que les produits de fission
couvraient l’ensemble du détecteur, ses limites physiques apparaissent visiblement sur la
figure @l entre -13 et 17 cm ce qui est cohérent avec la taille de la galette qui mesure 30 cm.
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FIGURE 4.3 — Positions des fentes en fonction du numéro de canal correspondant a I’ampli-
tude moyenne pour la Galette31. Les barres d’erreur horizontales correspondent a la largeur
de la distribution tandis que les verticales représentent la largeur de l'ouverture de la fente.

FIGURE 4.4 — Répartition des im-
pacts des fragments de fission sur la
Galette31. Les deux traits en poin-
tille représentent les limites phy-
stques du détecteur.
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-10

4.1.1.2 Mesure de ’énergie dans les détecteurs silicium

I’étalonnage en énergie a été effectué en deux étapes. Au moment de I'expérience, un
étalonnage au pulseur a été réalisé et I’énergie déposée par le faisceau d’?3U a permis d’avoir
un point a haute énergie. Ensuite, durant ’analyse des données, une fois que l’identification
des noyaux est connue, on vérifie que la perte d’énergie estimée pour un noyau donné cor-
respond a I’énergie issue du premier étalonnage. Un jeu d’optimisation par itération permet
d’affiner I’étalonnage en énergie des détecteurs en silicium tout en confirmant ’identification.
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4.1.2 Identification des particules

Une fois que 'étalonnage des différents détecteurs est réalisé, 'identification des parti-
cules peut étre effectuée. Elle repose sur la méme méthode que celle de ’expérience €516
avec le spectrometre VAMOS, présentée dans le chapitre Bl Dans la mesure ou la méthode
est la méme et ot la grande partie du travail a été effectué par O. Tarasov [Tarasov, 2010],
je vais présenter rapidement les différentes étapes et les résultats sans entrer dans les détails.

4.1.2.1 Mesure de la vitesse

La mesure de la vitesse repose sur les mesures d’un temps de vol et d’une distance de
vol.

La mesure du temps de vol a été effectuée entre la Galette3l et le premier silicium ce
qui correspond & une distance de 35,243 m. Etant donné la faible acceptance angulaire du
séparateur (+ 15 mrad en 6 et en ), la distance de vol est considérée comme constante
quelle que soit la rigidité magnétique de 'ion.

4.1.2.2 Mesure de la rigidité magnétique

Contrairement au spectrometre VAMOS, la détermination de la rigidité magnétique d’un
ion est relativement simple et s’appuie uniquement sur la mesure des deux positions par
les galettes Galette31 et Galette62. En effet, les angles pris par les ions sont relativement
petits (quelques mrad) comparés & ceux traversant VAMOS. Ainsi un ion traversant le
premier dipole voit sa trajectoire modifiée suivant la valeur de sa rigidité magnétique relative
f(Bp). La modification de sa trajectoire peut étre représentée de maniére simplifiée par la

relation .31 / .
<f <2p>’> - <0 1) (f(igp)) (43)

Les primes permettent d’identifier les valeurs de la position et de la rigidité magnétique
relative prises par la particule apres son passage par le dipole. Apres le passage par le dipole
D31, la position x’ correspond donc a la position X31 que 'on a mesurée avec la Galette31.
M désigne le grandissement et D la dispersion du dipdle. La position a la cible est considérée
comme nulle (x=0). Nous déterminons alors la rigidité magnétique relative de I'ion & partir
de la seule position relevée sur la Galette31.

_ Bp—DBpy X31

B —
f(Bp) B D3l
X31
Bp=Bpy 1+ 5= 44
p po( + D31) (4.4)

D31 correspond a la dispersion du premier dipdle.
Le passage par le second dipdle, qui possede la méme rigidité magnétique nominale Bpg
que le premier dipdle, conduit alors & ’expression [4.5]

(4.5)

X62 MX31
D62 D31

Bp:Bpo(1+——

M représente le grandissement et vaut 2,67. Au cours de 'expérience la dispersion D31 a été
mesurée et vaut 1,90 cm/%.

Les positions X31 et X62 étant étalonnées, nous obtenons alors la rigidité magnétique
de chaque particule. La figure présente la distribution en rigidité magnétique obtenue.
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FIGURE 4.5 — Distribution en rigidité magnétique des produits de fission pour les réglages
Bpg = 1,8 T.m (a) et Bpg = 2,1 T.m (b). La cible de carbone de 15 mg/cm? d’épaisseur
est utilisée dans les deux cas.

La distribution en rigidité magnétique est beaucoup plus étroite que celle obtenue avec
le spectrometre VAMOS. Cela reflete le fait que 'acceptance en rigidité magnétique de LISE
est plus petite avec £2,63% [Anne et all, [1987] contre + ~5% pour VAMOS.

4.1.2.3 Identification de la masse et de I’état de charge

A partir de la vitesse et de la rigidité magnétique, nous déterminons la valeur du rapport
A/q en utilisant la relation[Z6l En paralléle, on a déterminé une estimation de la masse Ag a

partir de I’énergie mesurée dans les détecteurs en silicium : Ap = mf({: lE1) avec mp=931,494

MeV/c? et v = 1/4/1 — (v/c)? olt v est la vitesse de la particule que 'on a mesurée et ¢
la vitesse de la lumieére dans le vide. L’état de charge ionique est alors obtenu en divisant
Ag par A/q. Enfin, la masse est déterminée en multipliant cet état de charge par le rapport
A/q. La figure présente la résolution que 'on a obtenue pour les distributions en état de
charge et en masse.

La distribution en état de charge s’étend de q ~ 30 & 60 avec une résolution de R(FWHM)=0,57
pour q=48. La distribution en masse s’étale des masses A = 70 & 160 avec une résolution
de R(FWHM)=0,62 pour A=120. Pour rappel, la résolution en masse obtenue avec le spec-
trometre VAMOS vaut 0,80 pour la masse 123 de I’étain (voir la figure B.37D). La meilleure
résolution en masse obtenue avec le séparateur LISE s’explique par la trés grande distance
de vol qui permet une résolution en temps de vol accrue. Elle peut également provenir du fait
que dans Pexpérience avec VAMOS, la mesure du temps de vol a été effectuée en utilisant
la radio-fréquence du cyclotron.

4.1.2.4 Identification du numéro atomique

Le numéro atomique a été identifié a partir des spectres représentant la perte d’énergie
AE en fonction du temps de vol (voir la figure [£1). L’énergie du AE correspond & 1’énergie
déposée dans Sil et le temps de vol correspond au temps mesuré entre la Galette3l et le
Sil. A partir de petites tranches en temps de vol, nous avons récupéré la position moyenne
des différents pics apparaissant dans la distribution en perte d’énergie (qui correspondent &
un Z donné). Nous avons ensuite choisi d’exprimer la dépendance de la perte d’énergie AE
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FIGURE 4.6 — Distribution en état de charge (haut) et en masse (bas) pour l'ensemble des
données obtenues avec la cible de carbone de 15 mg/em?. Les données ne sont pas normali-
sées.

avec le temps de vol t de maniere simplifiée a ’aide de la relation
AE=at+b (4.6)

Le caractere linéaire est justifié par le fait que la perte d’énergie est beaucoup moins impor-
tante que dans 'expérience avec le spectrometre VAMOS et aussi par le fait que la mesure
se fait sur une gamme en vitesse restreinte.

Finalement, nous avons obtenu une dépendance des parametres a et b avec le numéro
atomique. Le résultat est visible sur la figure 4.8l Les parametres a et b présentent donc une
évolution globalement linéaire avec le numéro atomique (a = a1Z + ap). Cela nous permet
alors d’exprimer Z en fonction de AE et t avec ’équation [4.71

Z:AE—bQ—aot

4.7
a1t+b1 ( )

On obtient finalement la distribution en numéro atomique présentée sur la figure .9 Le
numéro atomique des produits de fission a donc été obtenu avec une résolution suffisante
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FIGURE 4.7 — Evolution de la perte d’énergie AE avec le temps de vol t pour l'ensemble de
Dexpérience (toutes cibles confondues).
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FIGURE 4.8 — Evolution des paramétres a et b de Uéquation [£.0 avec le numéro atomique.

(AZ/Z = 0,72 pour Z=45 et 0,87 pour Z=>52) sur une gamme de Z~30 & 60. Comparée a
Pexpérience avec VAMOS, la résolution en numéro atomique est meilleure pour Z<52 dans
cette expérience mais se dégrade rapidement pour les numéros atomiques plus élevés. L’autre
expérience présente donc une meilleure résolution pour les grands numéros atomiques. Cela
peut provenir de la moins bonne qualité des détecteurs silicium pour ’expérience avec LISE.

4.1.3 Vérification de ’identification

Comme pour l'expérience avec VAMOS, nous avons utilisé des détecteurs germanium
pour mesurer les rayons -y émis par les produits de fission. Cependant, a la différence de
Pexpérience avec VAMOS ou les rayons v étaient détectés a la cible, les rayons v mesurés
dans cette expérience 'ont été a la fin du séparateur. Ils correspondent donc aux transi-
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FIGURE 4.9 — Distribution en numéro atomique pour l’ensemble de lexpérience (toutes cibles
confondues).

tions effectuées par un état isomérique d’un produit de fission. Ainsi il n’est pas nécessaire
d’effectuer de correction de 'effet Doppler sur les raies v détectées.

4.1.3.1 Mesure de ’énergie dans les détecteurs germanium
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FIGURE 4.10 — Etalonnage du premier cristal du premier détecteur germanium & partir d’une
source d’'°?Eu.

Deux détecteurs germanium ont été utilisés afin de permettre une identification des
produits de fission. Chaque détecteur est composé de quatre cristaux. L’énergie de chaque
cristal est donc étalonnée afin de pouvoir additionner la statistique obtenue dans chaque
cristal.
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Pour 1’étalonnage des deux détecteurs germanium, une source d’'°2Eu a été utilisée. La
courbe d’étalonnage du premier cristal du premier détecteur est présentée sur la figure 2. 100

TDC
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DT
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FIGURE 4.11 — Montage électronique associé a chaque cristal des détecteurs germanium.

Un schéma du montage électronique associé a chaque cristal de détecteur germanium est
présenté sur la figure @111

4.1.3.2 Spectres en énergie

Une fois ’étalonnage effectué, nous avons recherché les raies v provenant d’états isomeres
pour les noyaux compris entre Z=30 et 60 et A=70 et 160 avec des durées de vie comprises
entre 0,6 et 50 ps. Pour les durées de vie plus courtes, le noyau a le temps de décroitre avant
d’atteindre le plan focal du séparateur; les particules les plus lentes ont une vitesse de 7,2
cm/ns. Elles parcourent donc les 42,8 m qui séparent la cible des détecteurs germanium en
595 ns. Les 50 ps correspondent a la plage en temps que nous avons utilisée pour le TDC
(Time to Digital Converter).

10+ 2790,7 (0,37 ps)

101,9

742 keV
752 keV |

2689,4
878,0

316 keV

T T T T T

6+ 1811,2 (0,48 ns)

314,1

4+ 1497

753,8

Nombre de coups/4 keV

2+ 743,2

743,2

(=} [
T
E
.

200 40 800 1000

0 600
E, (keV) 0+ 0,0

FIGURE 4.12 — Spectre en énergie des rayons vy associés auz noyauz de 153 Te et le schéma

de niveauzx correspondant issu de [Sonzogni, |2011]. Les énergies sur le schéma de niveauz
sont exprimées en keV.

La figure présente le spectre v du £38Te. Malgré la faible statistique qui provient
essentiellement du fait que nous n’avons eu que 60% du temps de faisceau qui avait été
demandé et probablement d’un probléeme d’électronique, nous avons réussi a identifier les
rayons -y émis depuis un état isomérique qui a un temps de vie égal a 0,37 ps. Ce temps est
relativement court et certains noyaux de '?Te — qui possédent un temps de vol de I’ordre
de 600 ns — ont di décroitre avant d’arriver au détecteur germanium réduisant encore
davantage la statistique disponible. Cependant, ’observation des raies v & 753,8 et 743,2
keV permet de confirmer I’identification de ce noyau.
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4.1.4 Conclusion sur l’identification

Au total, les produits de fission ont été identifiés pour les numéros atomiques compris
entre 30 et 60 et les masses entre 70 et 160.

La figure [£13] représente les différents isotopes produits avec les cibles de carbone et de
béryllium de 15 mg/cm? d’épaisseur. La différence de cible implique une différence dans le
noyau composé formé ainsi que dans I’énergie disponible dans le référentiel du centre de masse
(entre 164 et 208 MeV pour la cible de béryllium et entre 210 et 274 MeV avec le carbone).
Une énergie dans le centre de masse accrue devrait permettre la formation de noyaux lourds
riches en neutrons mais aucun nouvel isotope n’a été identifié. En particulier, la statistique
correspondant aux noyaux avec un numéro atomique supérieur a 65 est extrémement limitée.
Le temps de faisceau limité peut expliquer ’absence de tels éléments.
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FIGURE 4.13 — Isotopes produits avec la cible de carbone de 15 mg/cm? (haut) et de béryllium
de 15 mg/cm? (bas). Les carrés vides représentent les noyaux stables. Les nombres magiques
correspondant d cette région sont tracés (28, 50 et 82) ainsi que la limite des noyaur connus.
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4.1.5 Comparaison des taux de production des deux expériences

Les deux expériences présentées dans cette thése ont pour objet ’étude de la fission.
Elles ont été réalisées a ’aide de deux instruments différents : le spectrometre VAMOS, qui
dispose d’une large acceptance mais d’une distance de vol limitée, et le séparateur LISE, qui
possede une acceptance limitée mais une distance de vol plus grande. Cette distance de vol
plus importante permet en particulier d’utiliser des faisceaux plus énergétiques.

La possibilité d’utiliser des faisceaux plus énergétiques a deux conséquences : d’une part,
il est possible d’utiliser des cibles plus épaisses ce qui permet d’augmenter le taux de réac-
tions, d’autre part, les fragments de fission sont davantage focalisés vers 'avant du fait de
I’'utilisation de la cinématique inverse ce qui améliore leur transmission dans le spectrometre.

Il peut alors étre intéressant de comparer le taux de production d’un fragment de fission
dans ces deux expériences. Pour cela, le noyau de '32Sn est pris en exemple.

Le tableau LTl présente une comparaison des estimations de taux de production de !32Sn
pour les deux spectrometres. Les valeurs indiquées dans ce tableau ne doivent pas étre prises
comme exactes mais sont utilisées pour donner des ordres de grandeur. Les sections efficaces

e516 (VAMOS) e547 (LISE)
Energie du faisceau 6,09 A MeV 24 A MeV
O fusion-fission ~ 0,5 barn ~ 2 barn
Neible 10%Y atomes/cm? 102! atomes/cm?
Ntaiscoau 10™° particules/s 1010 particules/s
Acceptance angulaire ~ 40 msr ~ 1 msr
(horizontale, verticale) +7°, £5° +1°, £1°
Acceptance en rigidité magnétique + 7% + 2,63%
Transmission 2% 0,03%
Y (50,132) 0,02%
Nestimeée(152Sn) ~ 2 événements/s | &~ 1,3 événements/s

Tableau 4.1 — Estimation des taux de production du fragment de fission 132Sn pour des
valeurs typiques d’intensité et d’énergie du faisceau ainsi que d’épaisseur de cibles pour des
réactions >3 U+12C.

de fusion-fission sont estimées a partir de la figure 271 Le nombre d’atomes dans les cibles
Neiple correspond aux épaisseurs de cible qui ont été utilisées. L’intensité du faisceau Ntajscean
typique au cours de ces deux expériences était de 10° particules/s.

Les transmissions indiquées ont été obtenues a partir d’une simulation. Pour cela, 1 000 000
d’événements de fission ont été générés a partir de la cinématique décrite dans la sec-
tion 2222 et la distribution en état de charge de Nikolaev |[Nikolaev et Dmitriev, [1968]. On
leur a appliqué des coupures de 20 + 7° suivant 0, £5° suivant ¢ et + 7% en § pour ce qui
concerne le spectrometre VAMOS et 3 + 1° suivant 6, +1° suivant ¢ et + 2,63% en § pour
le séparateur LISE. Les valeurs de l'acceptance de LISE proviennent de |[Anne et all, [1987)
et celles de VAMOS de |Pullanhiotan et all, 2008]. En comparant le nombre d’événements
correspondant au '3?Sn avant et aprés application des coupures dans I’acceptance, il est
possible de déduire les transmissions de VAMOS et LISE, définies par 7' = Neansmis T

recours a la simulation est nécessaire dans la mesure ou la transmission 7" est unpéocfigrtlbction
qui dépend a la fois de 'acceptance du spectrometre, de I’énergie du faisceau et de la ci-
nématique des fragments de fission. En effet, une énergie de faisceau induit des fragments
plus énergétiques et plus focalisés. Une vitesse plus importante induit une distribution en
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état de charge moins large ce qui peut également modifier la transmission suivant la rigidité
magnétique.

Finalement, le taux de production de 32Sn estimé dans chaque spectromeétre est donné
par la relation 8]

N(Z, A) = Ufusion—ﬁssionY(Za A)NcibleNfaisceauT(Q; Efaisceau) (48)

Ol Ofysion-fission désigne la section efficace de fusion-fission. Y(Z,A) représente le rendement du
noyau %X. Sa valeur dépend de ’énergie d’excitation du noyau fissionnant — qui est reliée a
Iénergie d’incidence du faisceau — mais est ici prise comme constante avec Y(50,132)=0,02%
(voir la figure[5.Tlou 'annexe[C]). Pour rappel, 'objectif de ce paragraphe n’est pas de fournir
des quantités exactes mais de donner des ordres de grandeur permettant d’estimer le taux
de production de '3?Sn dans des conditions d’utilisation optimale des deux instruments de
mesure. On obtient au final une estimation de 2 événements par seconde pour ’expérience
e516 et de 1,3 pour e547 pour le taux de production de '32Sn.

Cette étude montre que malgré son acceptance tres réduite, les conditions expérimentales
du séparateur LISE (énergie du faisceau, épaisseur de cible) permettent de compenser grace
a une meilleure focalisation une distribution en état de charge plus étroite et une production
plus importante. Par ailleurs, LISE a un plan focal petit, en comparaison de celui de VAMOS,
ce qui peut favoriser ce séparateur pour des expériences de spectroscopie sur des noyaux
exotiques.

4.2 Reconstruction des distributions en vitesse

Afin de remonter aux rendements de fission, il est nécessaire, tout comme dans 'expé-
rience €516, de reconstruire l'intégralité de la distribution en vitesse (ou en cos(fyiss))-

Normalisation

La normalisation entre les différents réglages a été effectuée a 'aide d’une échelle de
comptage qui était reliée a un intégrateur de courant d’une cage de Faraday. Avant chaque
mesure, le faisceau était dévié dans une cage de Faraday. On dispose donc pour chaque
mesure d’un nombre de coups proportionnel a 'intensité du faisceau.

Reconstruction des distributions en vitesse

Comme décrit dans la figure Z2T] les coupures angulaires et en rigidité magnétique du
spectrometre LISE sont tres petites et peuvent étre modélisées comme carrées et indépen-
dantes I'une de 'autre. La cinématique de la fission étant bien connue, il est possible de
simuler l'espace des phases (d,6) couvert par chaque fragment de fission, et d’en déduire la
proportion acceptée par le spectrometre.

Les cibles utilisées dans ’expérience ont induit un ralentissement important du faisceau,
et donc une variation sur la vitesse d’entrainement du repere du noyau fissionnant impor-
tante. Nous avons effectué une simulation prenant en compte cette variation de la vitesse du
systeéme fissionnant. La figure [£.14al montre ’évolution de la rigidité magnétique des frag-
ments avec leur angle dans le repére du laboratoire. L’étalement en énergie (straggling) du
faisceau est visible. La coupure angulaire induite par le spectrometre est indiquée par un
rectangle.

La figure 140 montre I’évolution de la rigidité magnétique en fonction du numéro
atomique des fragments. Les quatre sélections magnétiques effectuées lors de 'expérience
sont indiquées par des pointillés.
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1
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8()
(a) Simulation de la rigidité magnétique Bp des (b) Simulation de la rigidité magnétique Bp des
fragments de fission en fonction de leur angle 6 dans fragments de fission en fonction de leur muméro
le référentiel du laboratoire. atomique Z. Les lignes en pointillé représentent les

quatre valeurs de rigidité magnétique nominale qui
ont été utilisées lors de 'expérience (1,8, 1,9, 2,0 et
2,1 T.m).

FIGURE 4.14 — Simulation de la rigidité magnétique Bp des fragments de fission en fonction
de leur angle 0 dans le référentiel du laboratoire (a) et de leur numéro atomique (b).

Pour décrire correctement la distribution en rigidité magnétique, la plus grande inconnue
réside dans la description de la distribution des états de charge derriére la galette de micro-
canaux du plan focal intermédiaire, I’épaisseur de matiére qu’elle représente étant trop faible
pour que I’épaisseur d’équilibre soit atteinte m, ﬁ] Dans un premier temps, nous
avons donc modifié le modele de distributions en état de charge de facon a retrouver celle-ci
derriere la galette de microcanaux. Cette modification a consisté a faire varier la valeur de
I’état de charge moyen du modele de Baron. De méme, nous avons modifié la largeur de
la, distribution en état de charge en prenant o, = 0,63 pour Z<45 et o4, = 0,45 pour les
numéros atomiques plus grands.

Avec ces parametres, il est possible de reproduire la distribution en état de charge induit
par les coupures en rigidité magnétique du spectrometre, comme le montre la figure I8l Une
fois la distribution en état de charge bien reproduite, alors nous avons établi pour chaque
fragment de fission le rapport entre le nombre de fragments produits dans la simulation, et
le nombre de fragments passant dans une ouverture angulaire comprise entre 340, 6° et Bp
compris entre Bpg+0,8%.

Cette méthode, bien que moins complete que celle utilisée pour 'analyse de ’expérience
VAMOS, permet d’obtenir des taux de production relatifs avec une bonne estimation, du
moins suffisante pour comparer les taux de production dans les différentes réactions.

Rendements en numéro atomique Y (Z)

Nous avons déterminé les rendements de fission Y(Z,A) pour I'ensemble des isotopes qui
ont été produits. Les facteurs de corrections obtenus avec la méthode présentée précédem-
ment sont tres grands et peuvent donc provoquer des erreurs systématiques. Nous présentons
rapidement les rendements en numéro atomique, Y (Z) = >, Y(Z, A), que l'on a obtenus
avec les cibles de 15 mg/cm? de carbone (ZI6al) et de béryllium (EI6D) afin de faciliter la
discussion qui sera présentée dans la section [£.141

Bien que les deux figures présentent globalement un comportement gaussien, celle cor-
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FIGURE 4.15 — Comparaison de la distribution en état de charge mesurée (en noir) avec celle
simulée (en rouge) pour les noyauz de }5°Zr (a) et de £3°5n (b).
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FIGURE 4.16 — Rendements en numéro atomique Y(Z) des produits de fission obtenus avec
les cibles de 15 mg/cm? de carbone (a) et de béryllium (b).

respondant a la cible de carbone présente quelques irrégularités. Concernant les valeurs
moyennes, on obtient Z=48 pour la cible de béryllium soit Zy;ss/2 en considérant la forma-
tion d’un noyau composé de curium. En revanche, pour la cible de carbone, on obtient une
valeur moyenne de 46 alors que l'on s’attend a Z=49 dans le cas de la fission symétrique du
californium. Cette observation sera développée dans la section .14
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5 Résultats

5.1 Rendements de fission du 2°°Cf a E¥*=45 MeV

La fin du chapitre Bl nous a permis de présenter la maniére dont nous avons obtenu
les rendements de fission de ’ensemble des isotopes produits. Cette section s’intéresse aux
rendements isotopiques du 2°°Cf & E*¥=45 MeV, produits par fusion dans l’expérience e516
réalisée avec le spectrometre VAMOS. Toutes les valeurs numériques de rendements de fission
utilisées dans cette section sont données dans ’annexe

5.1.1 Rendements isotopiques

Les distributions isotopiques sont présentées élément par élément sur la figure 511

Les rendements de fission que nous avons mesurés avec le spectroméetre VAMOS pré-
sentent un comportement gaussien et s’étendent sur deux ordres de grandeur. La limite
inférieure provient de la statistique limitée qui est disponible pour ces isotopes. Cette faible
statistique est par ailleurs distribuée sur une dizaine d’états de charge. Les fluctuations
statistiques deviennent alors prépondérantes dans les spectres de distributions angulaires.
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Rendements relatifs

CHAPITRE 5. RESULTATS
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FIGURE 5.1 — Rendements relatifs pour chaque élément obtenus dans la fission du *°°Cf
a E*=45 MeV. Les barres d’erreurs sont inférieures a la taille des points. La somme des
rendements est normalisée a 200.
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5.1.2 Rendements par numéro atomique et par masse

Les rendements en numéro atomique Y(Z) sont définis par la relation Bl et présentés
sur la figure (points noirs).

Y(Z2)=>_Y(ZA) (5.1)

A

Aucune évaporation de protons n’est attendue pour le 2°°Cf du fait de son énergie d’ex-
citation modérée (45 MeV). La somme des numéros atomiques des deux fragments de fission
est donc égale au numéro atomique du noyau fissionnant, soit Zoxy = 98. Le rendement d’un
élément doit donc étre égal a celui de ’élément complémentaire.

12""I""I""I""

10 - 44— -
: 444+ ity ;

Y(2)
[

FIGURE 5.2 — Rendements en numéro atomique Y (Z) des produits de fission du *°° Cf (points
noirs). La somme des rendements est normalisée d 200. La distribution prédite par le code
GEF dans le cas ou le ?°°Cf a évaporé quelques neutrons avant de fissionner est présentée
en rouge (voir les explications dans le texte).

Cela est majoritairement le cas comme le montre la figure B3l Par exemple, le rende-
ment du zirconium est égal a Y(49Zr) = 5,78 £ 0,22 tandis que celui du cérium, élément
complémentaire du zirconium, est égal & Y(55Ce)=5,94 £ 0,20. En tenant compte des barres
d’erreurs, les rendements complémentaires sont égaux. Cette vérification est globalement
satisfaite pour I’ensemble des couples de produits de fission. Une petite déviation non com-
patible avec les erreurs estimées est présente pour le couple Z=45 et Z=53. Son origine n’a
pas pu étre déterminée précisément.
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FIGURE 5.3 — Evolution du rapport Y(Z)/Y(Zgss-Z) avec le numéro atomique du produit de
fission. L’incertitude issue de la normalisation d l'intensité du faisceau est tracée en pointillé
rouge.

La forme générale de la distribution est attendue pour étre gaussienne mais dans notre
cas son sommet est légérement aplati. Pour expliquer ce plateau, il faut prendre en compte
la fission a plus basse énergie d’excitation qui intervient apres I’évaporation de neutrons.
Avec une énergie d’excitation de 45 MeV, le 2°9Cf peut évaporer environ 5 neutrons avant
de fissionner (en considérant I’énergie de séparation d’un neutron des différents isotopes
du Cf ainsi que 1’énergie cinétique emportée par le neutron de 'ordre de 1 MeV). A laide
du code GEF, présenté dans le paragraphe suivant, nous considérons la fission de tous les
isotopes compris entre le 24°Cf et le 2°°Cf de maniére équiprobable (la fission du 244Cf n’est
pas considérée car son énergie d’excitation est estimée & E*~1,3 MeV ce qui est inférieur a
sa barriére de fission). Les rendements attendus pour chacun de ces noyaux composés sont
présentés sur la figure La somme de ces rendements est représentée par la ligne rouge.
Cette prédiction est comparée & nos résultats sur la figure (en rouge). Les distributions
en 7Z associées a chaque noyau fissionnant sont tracées en couleur sur cette méme figure avec
en cyan le 245Cf, en vert le 246Cf, en bleu le 2*7Cf, en jaune le 2*3Cf, en rose le 24°Cf et en
violet le 259Cf (ces trois derniers se recouvrent au niveau de la courbe jaune).

Ce plateau est également présent dans les rendements relatifs en masse présentés sur la
figure 0.4l Ils sont obtenus a partir de la relation

Y(4) =) Y(ZA) (5.2)

La prise en compte de fission a basse énergie d’excitation permet donc d’expliquer le
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FIGURE 5.4 — Rendements relatifs en masse Y(A) des produits de fission du ?°°Cf. La somme
des rendements est normalisée a 200.

plateau observé sur les figures et (.4l Afin de faciliter la discussion de la section B.3.1]
nous présentons maintenant, sur la figure 5.5 le rapport <N>/Z des produits de fission en
fonction de leur numéro atomique pour nos données (en noir) et les prédictions de GEF (en
rouge) en considérant pour ce dernier la fission équiprobable des isotopes du californium
compris entre le 24°Cf et le 2°°Cf. Le rapport <N>/Z correspond & la valeur moyenne du
nombre de neutrons de chaque distribution isotopique présentée dans la figure Bl divisé
par le numéro atomique correspondant. Bien que reproduisant le plateau des distributions
Y(Z) et Y(A), le code GEF prédit un comportement différent de nos données lorsque 'on
considére le rapport <N>/Z des produits de fission. Ce point sera développé en détail dans

la section B.3.1] .
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FIGURE 5.5 — Evolution du rapport <N>/Z
des produits de fission en fonction de leur nu-
méro atomique Z pour les données issues de la
fission du *°°Cf (en noir) et les prédictions du
code GEF' (en rouge) en considérant la fission
des isotopes du californium du ?4° Cf au *°° Cf
de maniére équiprobable.
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Code GEF

Le code GEF [Schmidt et Juradd, [2010h] est un modele semi-empirique qui permet de
calculer, entre autres, les rendements de fission du polonium aux noyaux superlourds pour
des énergies d’excitation jusqu’a quelques dizaines de MeV. Il repose sur une approche
macro-microscopique et s’appuie sur le principe de séparabilité [Schmidt et all, 2008] qui
stipule que les propriétés macroscopiques de la fission, telle que ’énergie de déformation du
noyau, sont spécifiques au noyau fissionnant tandis que les propriétés microscopiques sont
essentiellement déterminées a partir des effets de couches des fragments de fission naissants.
La partie macroscopique du potentiel utilise les largeurs de distributions en masse mesurées
tandis que les corrections de couches sont identiques quel que soit le systéme fissionnant (du
fait du principe de séparabilité) et sont également ajustées sur les distributions en masse
mesurées.

5.2 Vitesse des fragments de fission dans le référentiel
du systéme fissionnant du ?°°Cf

La vitesse des produits de fission dans le référentiel du systeme fissionnant reflete I’énergie
cinétique totale libérée lors du processus de fission. Dans son modéle du point de scission
(voir la section [LT.2Z4)), Wilkins stipule que la majeure partie de cette énergie provient
de la répulsion coulombienne entre les deux fragments au point de scission. Ainsi I’énergie
cinétique totale peut s’écrire

T Zoe?
TKE ~ 2122°¢

(5.3)

avec Z; le numéro atomique du fragment 7, e2=1,44 MeV.fm et D la distance entre les centres
de charge des deux fragments donnée par la relation 5.4

2 2

Ay et Ao désignent les masses des deux fragments, ro est une constante qui représente
grossiérement le rayon d’un nucléon, 5; la déformation du fragment i et d la longueur du col
qui relie les deux fragments naissants. Dans notre cas, le numéro atomique Z; et la masse A
du premier fragment ont été mesurés. Le numéro atomique du second fragment est égal a Zo
= Zyiss - Z1, en supposant qu’aucune évaporation de proton n’a lieu dans le noyau composé.
Sa masse est obtenue de maniere similaire A’y = A5 - A’y en négligeant I’évaporation de
neutrons du noyau composé. Z¢;ss et Agiss sont respectivement le numéro atomique et la
masse du noyau fissionnant.

Pour remonter aux vitesses des fragments de fission au point de scission, il est nécessaire
de connaitre la masse de ces derniers. Il faut donc prendre en compte 1’évaporation de
neutrons qui a eu lieu entre le point de scission et le moment ou 'on a détecté le noyau.
Les masses A; que nous avons utilisées dans la formule [5.4] correspondent donc aux masses
des produits de fission que nous avons mesurées auxquelles nous avons ajouté le nombre de
neutrons évaporés que nous avons estimés. Cette étude est présentée dans la section £.3.3]
La prise en compte de I’évaporation de neutrons conduit donc aux expressions suivantes
A1 = All + I/(Zl) et AQ = Afiss — (A/l + I/(Zl))

On peut alors calculer la vitesse d’un fragment dans le référentiel du noyau fissionnant
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Vfiss & partir de la relation

2(Afiss - Al)Zl(Zfiss - Z)€2
A1moAgiss (7”014}/3 (14 251) + roAy® (14 282) + d)

vpiss(Z1, A1) = (5.5)

Il est possible d’utiliser la vitesse de fission pour étudier les propriétés du noyau fis-
sionnant, cette vitesse étant fortement reliée a la configuration du point de scission. Les
figures a B8 montrent I’évolution de la vitesse dans le référentiel du noyau fissionnant
des fragments du 2°°Cf — produits dans 'expérience réalisée avec le spectrométre VAMOS
— en fonction du nombre de neutrons pour chaque élément. Elles sont comparées a la vitesse
attendue d’apres I'expression [5.5] en rouge.
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FIGURE 5.6 — Evolution de la vitesse d’un fragment de fission dans le référentiel du noyau
fissionnant vy;ss en fonction du nombre de neutrons pour la fission du *°° Cf pour les éléments

du g9Zn au ;;Nb. Les barres d’erreurs correspondent d la largeur de la distribution en vitesse.
La courbe rouge correspond a la relation [5.3 avec les paramétres ro=1,16 fm, 51 =52=0,625
et d=2 fm.
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FIGURE 5.7 — Evolution de la vitesse d'un fragment de fission dans le référentiel du noyau
fissionnant vy;ss en fonction du nombre de neutrons pour la fission du “°° Cf pour les éléments
du yoMo au ggl. Les barres d’erreurs correspondent a la largeur de la distribution en vitesse.
La courbe rouge correspond a la relation [5.3 avec les parametres ro=1,16 fm, 1 =52=0,625
et d=2 fm.
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FIGURE 5.8 — Evolution de la vitesse d’un fragment de fission dans le référentiel du noyau
fissionnant vy;ss en fonction du nombre de neutrons pour la fission du *°° Cf pour les éléments
du 5, Xe au g, Gd. Les barres d’erreurs correspondent a la largeur de la distribution en vitesse.
La courbe rouge correspond a la relation [5.3 avec les paramétres ro=1,16 fm, 51 =52=0,625
et d=2 fm.
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D’une maniere générale, la vitesse des fragments vy;s, diminue lorsque le numéro ato-
mique du fragment augmente. Ainsi, la vitesse décroit de 1,6 cm/ns pour le 55Zn a 0,9 cm/ns
pour le 4,Gd. Cela est en accord avec la conservation de la quantité de mouvement entre
les deux fragments exprimée par la relation Cependant, pour un élément donné, la
vitesse v;5s ne diminue pas avec la masse mais est globalement constante avec le nombre de
neutrons ce qui est surprenant. L’expression avec des parameétres constants (rg = 1, 16
fm, 81 = P2 = 0,625 et d = 2 fm) prédit en effet une légere décroissance de la vitesse
avec le nombre de neutrons (courbes rouges sur les figures B.6IE.8). Ces valeurs de para-
metres correspondent aux valeurs utilisées par Wilkins [Wilkins et al., [1976] et reprises par
Bockstiegel pour reproduire 1'énergie cinétique totale [Bockstiegel et all, [1997)] ainsi que par
Pereira |Pereiral, 2004] pour estimer les vitesses de fission d’un isotope issu de la fission d’un
noyau donné.

La figure [5.9al présente les vitesses des fragments de fission obtenues pour les isotopes du
xénon produits dans la réaction 238U(1A GeV) + d |Pereira, [2004]. Dans cette réaction, les
fragments de fission sont issus d’un grand nombre de systemes fissionnants produits dans
Iinteraction du deuton et de 'uranium via le phénomeéne de cascade intra-nucléaire. La
figure [.9al montre que les vitesses des fragments forment également un plateau pour les
noyaux les plus riches en neutrons, avant de s’effondrer pour les fragments les plus déficients
en neutrons.
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(a) Vitesse obtenue dans les réactions de spallation- (b) Vitesse obtenue dans la fission du 2%0Cf.
fission.

FIGURE 5.9 — Evolution de la vitesse des résidus de fission mesurée dans la réaction > U(1A
GeV) + d (points) comparée aux valeurs calculées avec une relation similaire a[53. Les cal-
culs ont été effectués pour les noyaux fissionnants suivants : ¢, U (trait plein), ggRa (tirets),
soHg (pointillés) et ,5Re (traits et points). Issu de [Pereira et all, 12007]. La vitesse obtenue
dans notre expérience pour le xénon est présentée o coté pour faciliter la comparaison.

Cette explication est également avancée pour expliquer la vitesse relativement constante
pour les isotopes les plus riches en neutrons.

Or, dans notre cas, nous observons également une vitesse constante bien qu’un seul sys-
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téme fissionnant (¢gCf) soit produit dans la réaction. Nous confirmons donc 'indépendance
de la vitesse a la masse des fragments, au moins pour les fragments les plus riches en neu-
trons, et donc un comportement différent de celui prédit par I'expression Nous avons
essayé de faire varier les valeurs des parametres 5; et d dans la relation [5.4] toutefois aucune
variation cohérente n’a permis de reproduire les données.

Il est également possible de présenter une vue condensée des figures 5.6l a 5.8 & partir de
la vitesse moyenne des fragments < vy;ss > (Z). Celle-ci est calculée en prenant la moyenne
des vitesses vy;ss(Z, A) sur Pensemble d’une chaine isotopique pour chaque élément (voir la

relation [5.6]).
2.4 Vsiss (£, A)Y (2, A)
< piss > (Z) = (5.6)
! >4 Y(Z4)
La figure 0.10] présente cette vitesse en fonction du numéro atomique des fragments de
fission.
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FIGURE 5.10 — Evolution de la vitesse moyenne d’un fragment de fission dans le référentiel
du noyau fissionnant < vyies > en fonction du numéro atomique des fragments pour la
fission du *°9Cf (en noir). Les barres d’erreurs affichées tiennent compte de la largeur des
distributions en vitesse des différents isotopes produits pour un élément donné. Les données
en rond vide proviennent de la réaction de spallation ***U (1A GeV) + d [Pereira, 12004].
La courbe rouge correspond d la relation [50 avec les paramétres ro=1,16 fm, 51 =L2=0,625

et d=2 fm.

Nous avons comparé nos données & celles provenant de [Pereira, [2004]. La réaction de
spallation produit des noyaux fissionnants de I'uranium jusqu’au ,5Re, c’est-a-dire plus légers
que le californium. La vitesse de fission moyenne est alors supérieure dans le cas de la fission
du Cf étant donné que la quantité Z;Z5 de la relation 03] est plus grande que dans le cas
de fission de noyaux plus légers. La relation ne reproduit pas non plus le comportement
de la vitesse de fission, sa pente n’étant pas correcte.

5.2.1 Largeur des distributions en vitesse

Une distribution en vitesse est présentée sur la figure B.51] La largeur de cette distribu-
tion est représentée pour tous les isotopes mesurés sur la figure [Tl en fonction du numéro
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atomique des fragments. On observe une diminution constante de la largeur quand la masse
des fragments augmente. La largeur de la distribution en vy;s, provient a la fois de la confi-
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FIGURE 5.11 — Evolution de la largeur moyenne < o > des distributions en Vfiss DOUT
lensemble des fragments de fission issus du 2°0CY.

guration & la scission qui peut étre légérement différente d’une fission & lautre (fluctuation
de la longueur du col, déformation légérement différente, ...) et des émissions de neutrons
qui vont légérement modifier la quantité de mouvement du produit de fission et donc sa
distribution en vitesse. Les noyaux les plus lourds étant moins sensibles & une variation
de leur quantité de mouvement par 1’évaporation d’un neutron, les fluctuations dans leur
distribution en vitesse sont donc moindres.

5.2.2 Energie cinétique totale

Nous avons également calculé I’énergie cinétique totale libérée dans les fragments a partir
de la relation 5.7l Le résultat est visible sur la figure [5.12]

2 2
Almovfiss,l A2movfiss,2
2 2

TKE =

(5.7)

A; et vyigs; désignent la masse et la vitesse du fragment i, mg = 931, 494 Me\//c2 I'unité de
masse atomique et ¢ = 29,979 cm/ns la vitesse de la lumiére dans le vide. Une estimation
du nombre de neutrons évaporés est prise en compte dans ’estimation des masses A; (4; =
A; mesurce + V(Z;)). Les explications sont présentées dans la section 5331

On retrouve un plateau dans la région de Z=45-53 comme dans les figures et 5.4 que
I’on peut expliquer par la contribution de la fission de Cf a plus basse énergie d’excitation.
On a également tracé les estimations de 1’énergie cinétique totale données par ’équation (.3
(courbe rouge).

L’estimation de ’énergie cinétique totale est systématiquement supérieure d’environ 7
MeV aux données que nous avons mesurées. L’origine de cet écart s’explique par le fait que
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FIGURE 5.12 — Energie cinétique totale moyenne < TKE >, calculée  partir de la rela-
tion[5.7, en fonction du numéro atomique des fragments Z issus de la fission du ?°°Cf. La
courbe rouge représente les valeurs obtenues avec la relation [5.3 avec les paramétres suivant
b1 = P2 =0,625 et d =2 fm.

les parameétres utilisés (81 = B2 =0,625 et d =2 fm) ne sont pas bien adaptés. Il est possible
d’obtenir un meilleur accord entre nos données et ’estimation en réduisant la valeur de la
distance entre les centres de charge des deux fragments D, donnée par la relation .4l Une
déformation de 5, = B2 =0,700 et une longueur de col de d =2 fm conférent par exemple un
meilleur accord.

5.3 Evolution des distributions des produits de fission
avec 1’énergie d’excitation

La figure 513 présente les distributions des fragments que ’on a mesurées pour la fission
a différentes énergies d’excitation avec de gauche & droite, la fission du 249241 Py & E*~9 MeV
(issue de Pexpérience avec VAMOS)[I, 1a fission du 250Cf & E*=45 MeV (issue de expérience
avec VAMOS) et la fission du ?°°Cf avec une énergie dans le centre de masse moyenne de
240 MeV (issue de Pexpérience avec LISE). On observe une évolution claire des distributions
des produits de fission avec I’énergie d’excitation : on passe d’'une fission asymétrique pour
le 240Pu (E*~9 MeV) a symétrique pour le 2°°Cf (E*=45 MeV). Lorsque 1’énergie dans le
centre de masse augmente davantage, la population des produits de fission, majoritairement
située « sous » la vallée de stabilité & E¥=45 MeV, se déplace autour de la vallée.

Afin de quantifier cette évolution, nous utilisons deux grandeurs : ’exces de neutrons
<N>/7 ot <N> désigne le nombre de neutrons moyen d’un élément donné, Z son numéro
atomique et oy (z) qui désigne la largeur de la distribution isotopique d’un élément donné.
Techniquement, ces grandeurs sont extraites des distributions présentées sur la figure B —
pour le cas de la fission du 2°°Cf & E*=45 MeV — & partir d'un ajustement gaussien. Les
barres d’erreurs associées proviennent des incertitudes renvoyées par la procédure d’ajuste-

1. Les distributions isotopiques du plutonium sont présentées et discutées dans la section [5.4]
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240.241py (E*=9 MeV) 38Y+12C (E*=45 MeV) 238Y+12C (Ecy=210-274 MeV)
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FIGURE 5.13 — Distribution des produits de fission pour différents systémes fissionnants a
différentes énergies d’excitation.

ment.

5.3.1 Exces de neutrons des produits de fission

L’évolution de I'exceés de neutrons avec le numéro atomique des produits de fission est
présentée sur la figure B.14] pour différents systémes.

Les systemes étudiés avec LISE et VAMOS sont présentés ainsi que des données issues
de la réaction de spallation 22U (1A GeV) + d [Pereira, 2004] ajoutées pour comparaison.
D’une maniere générale, nous voyons que l'exces de neutrons des produits de fission diminue
lorsque I'énergie dans le centre de masse ou d’excitation du systéme fissionnant augmente.
Cette diminution du rapport <N>/Z provient de I’évaporation de particules par le noyau
fissionnant et/ou des fragments de fission ; ce point sera développé davantage par la suite.

Nous allons regarder dans 'ordre les différents systémes des plus au moins riches en
neutrons.

Fission a basse énergie d’excitation

L’exces de neutrons des noyaux produits par la fission induite par transfert du 240241 Py est
comparable a celle des noyaux produits par la fission induite par excitation coulombienne de
1'238U [Pereira, 2004]. A basse énergie d’excitation, I’excés de neutrons a un comportement
en marche d’escalier, avec un rapport <N>/7Z des produits de fission 1égers inférieur & celui
des lourds. Cette propriété, appelée polarisation de charge, a déja été observée dans la
fission & basse énergie d’excitation |De Frenne et all, 11982 ; [Bocquet et Brissot, 1989]. En
considérant le modele du point de scission de Wilkins [Wilkins et all, [1976], il est avantageux,
énergétiquement parlant, d’augmenter le rapport <N>/Z du fragment lourd par rapport &
celui de I’hypothése UCD ou le rapport <N>/Z des fragments est égal & la valeur N/Z
du noyau fissionnant [Bocquet et Brissot, [1989]. Le modele de Wilkins permet ainsi de
reproduire globalement la polarisation de charge observée expérimentalement [De Frenne
et al.,1982].

Cet effet est amplifié dans la région de I’étain (Z=50) du fait de la présence des deux
fermetures de couches sphériques (Z=50 et N=82) du 32Sn. Les fermetures de couches
favorisent la formation de fragments sphériques qui évaporent peu ou pas de neutrons apres
la scission. Le rapport <N>/Z de I’étain vaut 1,58 ce qui est supérieur a celui du noyau
fissionnant (<N>/Z(**°Pu)=1,55).
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FIGURE 5.14 — Evolution de Uexcés de neutrons <N>/7 des produits de fission en fonction
de leur numéro atomique Z pour différents systémes fissionnants : **3U (excitation coulom-
bienne) (cercles pleins roses) [Pereira, (2004], *4%%41 Pu avec E* ~ 9 MeV (triangles bleus
clairs), ?°°Cf a E*=45 MeV (cercles vides verts), *4"Cm a Ecy=164-208 MeV (losanges
noirs), *°°Cf a Ecy=210-27} MeV (astérisques rouges) et *3U (1A GeV) + d (carrés
bleus) [Pereira, |2004].

Fission a plus haute énergie d’excitation
A 45 MeV d’énergie d’excitation (ronds vides verts), le rapport <N>/Z des produits de
fission du 2°°Cf est constant et vaut environ 1,46. Celui du noyau composé vaut 1,55. La
différence est cohérente avec une évaporation totale (pré et post-scission) de 9 neutrons.
Lorsque I’énergie dans le centre de masse est supérieure, dans le cas de I’expérience avec
le séparateur LISE, I’exceés de neutrons des produits de fission se réduit. Ainsi les fragments
de fission produits dans la réaction 238U+%Be (losanges noirs), avec une énergie dans le
centre de masse moyenne de 186 MeV, présentent un exces de neutrons égal a 1,41 ce qui
coincide avec ’émission d’une quinzaine de neutrons si I’on consideére la formation du noyau
composé 24"Cm par fusion compléete. Les fragments de fission produits dans la réaction
238U4-12C avec une énergie dans le centre de masse légérement supérieure, 240 MeV, ont
un rapport <N>/Z inférieur pour les produits de fission légers. Une bosse dans la région
755 est observée pour les systemes fissionnants disposant d’une énergie dans le centre
de masse de quelques centaines de MeV (courbes rouge, noire et bleue). Cet accroissement
de l’exces de neutron pour les produits de fission lourds rappelle la polarisation de charge
observée dans les systemes fissionnants a basse énergie d’excitation. Il apparait ainsi que,
de maniére significative, une grande partie de 1’énergie d’excitation est libérée avant que
le noyau fissionnant n’atteigne le point selle. Cela implique que la fission sera définie dans
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un paysage d’énergie potentielle influencé par les effets de couches et se traduit par la
production de noyaux plus riches en neutrons. La présence de cette bosse autour de Z=a55
provient des effets de couches déformées a Z~54 et Na88 qui stabilisent la distribution en
numéro atomique et en masse des fragments lourds [Bockstiegel et all, [2008].

Lorsque 'énergie dans le centre de masse et/ou la masse de la cible augmente, un com-
portement différent apparait dans ’évolution de ’exces de neutrons des fragments de fission
avec leur numéro atomique : dans le cas de la réaction U+Be, I'exces de neutrons est constant
mis a part la région autour de Z=>54. Par contre, une croissance de I’exces de neutrons est
observée avec le numéro atomique des fragments de fission dans le cas de la réaction U+C.
Cette croissance est également observée dans la réaction de spallation.

Cette différence de comportement peut s’expliquer par un changement de régime de
réaction lorsque I’énergie dans le centre de masse passe de 185 a 240 MeV.

Afin d’expliquer la fission a basse énergie d’excitation, deux phénomeénes permettent de
réduire I'importante énergie dans le centre de masse de ces systémes. D’une part, avant
la formation du noyau composé, un certain nombre de nucléons peuvent étre éjectés du
systeme, emportant avec eux une énergie cinétique importante, du fait de collisions nucléon-
nucléon. Ces réactions de pré-équilibre conduisent alors a la formation de différents systemes
fissionnants plus légers que le noyau composé et avec des énergies d’excitation d’autant
plus petites que le nombre de nucléons éjectés pendant cette phase est important. D’autre
part, une fois le noyau composé formé, suivant que le temps d’émission d’un neutron (ou
d’un proton) est plus petit que le temps nécessaire pour atteindre le point selle, ce noyau
peut émettre des particules, libérant ainsi une partie de son énergie d’excitation. C’est
ce qui est probablement observé dans la réaction 23*U+°Be, ou la contribution de fission
a basse énergie est visible autour de Z=>55 tandis que les fragments légers ont un exces
de neutrons compatible avec une longue chaine d’évaporation. La présence de multiples
systemes fissionnants permet d’expliquer la pente présente dans l’exces de neutrons des
produits de fission légers pour le 2°°Cf (astérisques rouges) et la spallation de 1'>38U (carrés
bleus) [Lukié¢ et all, [2006]. Lorsqu'un ensemble de systémes fissionnants est présent, les
systémes les plus légers (qui sont aussi les plus déficients en neutrons) contribuent le plus a
la formation de fragments légers. S’ils fissionnent & basse énergie d’excitation, leur fragment
lourd est produit autour de Z=>54 avec un rapport <N>/Z plus élevé, tandis que le fragment
léger reflete le complément en nombre de neutrons et protons vis-avis du systeme fissionnant,
et donc est plus déficient en neutrons.

Ce scénario de changement de régime entre la formation d’'un noyau composé et la for-
mation d’'un ensemble de systémes fissionnants par réactions de pré-équilibre est confirmé
par les distributions en numéro atomique présentées sur la figure

Les rendements en numéro atomique, pour ’expérience avec LISE, présentés sur la fi-
gure apportent un éclairage supplémentaire. En effet, le comportement gaussien et
la valeur moyenne centrée sur la valeur Z=Zy;ss/2 des rendements Y(Z) pour la cible de
béryllium tendent a montrer que 1’évaporation de protons n’est pas présente de maniere
significative et que la fission du curium est la principale contribution aux données que ’'on
observe. La faible contribution de systémes fissionnants plus légers est cohérente avec 1’ab-
sence de pente dans la région des produits de fission légers. En revanche, dans le cas de la
cible de carbone, la distribution Y(Z) est centrée sur Z=46 ce qui confirme la présence de
systémes fissionnants plus légers (la distribution Y(Z) devrait étre centrée sur 49 dans le
cas de la seule fission du californium). Concernant les produits de fission lourds, ces deux
systemes présentent un comportement similaire. Une bosse dans la région Z~55 confere a
ces noyaux une richesse en neutrons un peu plus importante que les noyaux légers. Les don-
nées de fragmentation (carrés bleus) présentent une tendance similaire. Ce comportement
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est semblable a celui de la fission & basse énergie d’excitation du plutonium. Il apparait ainsi
que, de maniéere significative, une grande partie de ’énergie d’excitation est libérée avant
que le noyau fissionnant n’atteigne le point de scission. Cela implique que le chemin de la
fission sera défini dans un paysage d’énergie potentielle influencé par les effets de couches.

Echelles de temps du processus de déformation

Nous remarquons également que les produits de fission issus du 2°°Cf & E¥=45 MeV ne
présentent pas d’augmentation de leur rapport <N>/Z autour de Z=>55. Pour ce systéme,
la fission & basse énergie d’excitation ne semble pas se manifester de maniere significative
comme pour les systémes a plus haute énergie. Un moyen d’expliquer cette observation est
de considérer les échelles de temps en jeu dans le processus de la fission. Il semble ainsi qu’a
E*=45 MeV, le noyau composé atteint la déformation du point selle avant de se refroidir
significativement par émission de neutrons; la fission de premiere chance est hautement
probable. Cette explication a déja été suggérée dans une étude sur des systemes fissionnants
et des énergies d’excitation similaires [Rubehn et all, [1996]. Le chemin de la fission est alors
défini dans un paysage d’énergie potentielle sans effet de couches et les 45 MeV d’énergie
d’excitation sont en grande partie libérés par les fragments de fission. Cette explication est
cependant en contradiction avec la présence d'un plateau dans les distributions en numéro
atomique et en masse (voir les figures et [B.4) que l'on explique par la contribution de
plusieurs chances de fission & basse énergie d’excitation.

5.3.2 Largeur des distributions isotopiques des produits de fission

En plus de ’exces de neutrons, 'autre grandeur qui permet de caractériser I’évolution de
la distribution des fragments de fission est la largeur des distributions o pour chaque élé-
ment. Comme pour le rapport <N>/Z, son évolution avec le numéro atomique des produits
de fission est présentée pour les différents systeémes étudiés sur la figure

A partir d’une description statistique du processus de fission, il a été établi la rela-
tion B8] [Oganessian et Lazarev, [1985 ; [Fong, [1956] qui relie la largeur des distributions a la
température T du systéme fissionnant|4.

T

012\,( 7) & p (5.8)
cz représente la courbure de ’énergie potentielle. Mathématiquement, elle correspond a la
dérivée seconde de 1’énergie potentielle au point de scission par rapport & Z (la dérivée
premiére est présentée dans la section suivante) et est globalement proportionnelle & 1/A.
En considérant le noyau comme un gaz de Fermi, la température et I’énergie d’excitation
sont reliées par la relation E¥*=aT?, ou a est le paramétre de densité de niveaux. Il apparait
alors que la largeur oy (z) augmente avec I'énergie d’excitation E* ainsi qu’avec la masse A
du produit de fission.

Cette évolution de la largeur des distributions isotopiques est validée par nos données
puisqu’une augmentation constante est observée entre les données du 2°°Cf a E*=45 MeV
(cercles vides verts), les réactions U+Be (losanges noirs) et U+C (astérisques rouges) a
Ecm=185 et 240 MeV et finalement les données de spallation (carrés bleus).

Par ailleurs, on retrouve une bosse autour de Z~55 pour les systémes associés & une
grande énergie dans le centre de masse. Cette bosse traduit la présence de fission & basse

2. La largeur provenant du mouvement de point zéro [Nifenecker, [1980] n’est ici pas considérée du fait
de la température importante (quelques MeV) des systémes considérés (hormis pour la fission avec E*<10
MeV).
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FIGURE 5.15 — Evolution de la largeur des distributions du nombre de neutrons avec le
numéro atomique des produits de fission pour différents systémes fissionnants : 33U (ex-
citation coulombienne) (cercles pleins roses) [Pereira, 2004], *4%*41 Py avec E* ~ 9 MeV
(triangles bleus clairs), **°Cf a E*=45 MeV (cercles vides verts), *4”Cm d Ecy=164-208
MeV (losanges noirs), *°°Cf 4 Ecy=210-274 MeV (astérisques rouges) et **4U (1A GeV)
+ d (carrés bleus) [Pereira, 12004].

énergie d’excitation. La fission & basse énergie d’excitation est sensible aux effets de couches
et produit donc des fragments plus riches en neutrons qui élargissent la distribution.

Comme pour l'exces de neutrons (section [(.31]), aucune contribution de la fission & basse
énergie d’excitation n’est visible dans les données du 2°°Cf avec E*=45 MeV (cercles vides
verts) puisque la largeur des distributions en neutron de ce systéme augmente réguliérement
avec le numéro atomique.

Les données a basse énergie d’excitation (transfert et excitation coulombienne) montrent
un comportement différent et une relative constance dans la largeur. A ces énergies, ’hypo-
these du gaz de Fermi n’est pas valable et I'influence des effets de couches beaucoup plus
importante.

5.3.3 Multiplicité de neutrons post-scission

En utilisant le modeéle proposé par Berlanger |[Berlanger et all, [1979], une version simpli-
fiée du modele du point de scission de Wilkins, nous pouvons estimer I’évolution de I’exces
de neutrons avec le numéro atomique du fragment au moment de la scission. On définit
I’énergie potentielle du noyau composé au point de scission & comme la somme des énergies
de la goutte liquide des deux pré-fragments Erp(Z;, A;, 5i) (définie par la relation (9],
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d’un potentiel d’interaction coulombienne entre les deux pré-fragments et d’un potentiel
d’interaction nucléaire Vi (R) (voir I'équation [EI0]).

2 72 (A—22)2
_ _ 2/3 - _ _
Erp(Z,A,8) =a,A—asA (1 + 3B) acAl/3 (1 n %ﬁ) Qg 1 (5.9)
VAV
§ = FErp(Z1, A1, B1) + Erp(Za2, Az, B2) + 1R26 + VN (R) (5.10)

R désigne la distance qui sépare les centres de masses des deux pré-fragments; elle est
définie par la relation 218 Le potentiel nucléaire dépend uniquement de la masse des deux
pré-fragments et de R. Les nombres de protons Z et de neutrons N du systeme étant fixés,
Pénergie potentielle du systéme dépend uniquement de Z; et de A; (A; + Ay = A et 73
+ Z3 = Z). On détermine ensuite la valeur la plus probable du numéro atomique < Z; >
comme étant celle qui minimise I’énergie potentielle du systéme £ pour une masse A; fixée.
Autrement dit, on recherche la solution de ’équation suivante

e

=0 5.11
dZ1 ( )

Ai=cte

On obtient alors
<Z><2 ( ! + ! >+4 (1+1) 262)
1 Qe Qg | —/— 1 - 5
AP (1+28) AP (14 28,) Av A R

2a,. 4a, €°
—7 a2 12
(i % 5) o

On obtient ensuite le rapport <N>/Z & partir de la relation 5124 partir de la relation 513

A— < 71 >

<N>/Z=
/ < Zy >

(5.13)

La relation .13 indique la valeur du rapport <N>/Z pour un <Z;> donné au point de
scission. Ce rapport calculé est présenté dans la partie supérieure de la figure par la
courbe en tirets noirs.

L’évolution de cette courbe est similaire a la courbe de la vallée de stabilité : les éléments
les plus lourds sont aussi ceux qui posseédent le plus grand nombre de neutrons comparé a
leur nombre de protons afin de compenser 'augmentation de la répulsion coulombienne. Les
exces de neutrons mesurés pour le plutonium a E¥*~9 MeV et le californium a E¥=45 MeV
sont reproduits sur la méme figure. En soustrayant le rapport <N>/Z évalué au point de
scission a celui que ’on a mesuré, nous pouvons en déduire le nombre de neutrons évaporés
post-scission v(Z) par les fragments de fission.

Courbe en dent de scie

La multiplicité de neutrons déduite est présentée dans la partie inférieure de la figure 216}
Pour le plutonium, on observe un comportement en dent de scie. Ce comportement connu et
déja observé est caractéristique de la fission & basse énergie d’excitation [Naqvi et all, [1986].
Cette forme en dent de scie provient de 1’énergie de déformation des fragments naissants a la
scission. D’aprés Wilkins [Wilkins et all, [1976], la déformation calculée principalement & par-
tir des effets de structure est en parfait accord avec la multiplicité de neutrons mesurée (voir
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FIGURE 5.16 — Figure du haut : excés de neutrons <N>/Z attendu au point de scission
pour le 49 Pu (courbe en tirets) comparé aux données obtenues dans la fission du 240241 Py,
induite par transfert (E*~9 MeV) (triangles cyans) et dans la fission du *°°Cf o E*=45
MeV (cercles vides verts).

Figure du bas : différence entre le rapport <N>/Z attendu au point de scission et le rapport
<N>/7 mesuré pour les systémes de la figure du haut (mémes symboles et couleurs).

la figure B.I7)). Des calculs microscopiques prédisent également des énergies de déformation
importantes pour les fragments & la scission [Dubray et all, 2008]. La faible évaporation de
neutrons associée a Z=50 provient des forts effets de couches qui aboutissent a la formation
de noyaux sphériques 132Sn du fait de sa double fermeture de couches (Z=50 et N=82).
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Notons que les valeurs négatives prises par v(Z) ne sont pas physiques mais proviennent
de notre estimation du rapport <N>/Z des fragments au point de scission. Il considére
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uniquement 1’énergie de la goutte liquide des pré-fragments et ne tient pas compte des
corrections de couches. Cela permet d’expliquer la valeur négative prise par la multiplicité
de neutrons pour Z=50.

A E*=45 MéV, ce comportement en dent de scie a disparu; les effets de structure n’inter-
viennent plus a cette énergie. On observe alors une augmentation constante de la multiplicité
de neutrons avec le numéro atomique. Cela traduit que le fragment lourd posséde une énergie
d’excitation plus importante que le fragment léger lui permettant ainsi d’évaporer davan-
tage de neutrons. Une augmentation constante de la multiplicité de neutrons avec la masse
des produits de fission a déja été observée dans des mesures de neutrons pour des systemes
1804+1548m et BO+7Au (E;p=159 MeV dans les deux cas) |[Hinde et all, [1992]. Cette
conclusion est compatible avec une énergie d’excitation plus importante pour les fragments
plus lourds (voir la section [[LT.3.2).

5.4 Rendements de fission induite par réaction de trans-
fert

En dépit des problémes que nous avons rencontrés avec le détecteur SPIDER, nous avons
réussi & obtenir les distributions isotopiques de trois systémes fissionnants : le 240> 24Py avec
une relative bonne statistique et le 238U et 23°Np avec une statistique plus limitée. Nous
avons utilisé un total de 21000 événements pour la fission du plutonium, 3500 pour celle
du neptunium et 4700 pour I'uranium en considérant une énergie d’excitation supérieure
a 5 MeV (voir la section B.43] pour les explications). Ces faibles statistiques expliquent les
fluctuations statistiques importantes observées dans les rendements.

5.4.1 Corrections du rapport fragment léger/fragment lourd dans
la fission induite par transfert

Comme nous I'avons vu sur la figure B.42] le nombre de coups enregistrés au total pour
les fragments légers est supérieur a celui des fragments lourds en coincidence avec SPIDER.
Ce phénomene n’a pas été observé dans la fission du 2°°Cf, sans déclenchement de SPIDER.

Ce phénomene provient du fait que le faisceau a subi une instabilité spatiale horizontale
de 6 & 7 mm sur sa droite tout au long de I'expérience avec une fréquence de 1Hz comme le
montre la figure (.18

Les fragments de fission les plus légers sont ceux qui ont 'ouverture angulaire la plus
grande (voir la section 222.2.2)) et qui ont donc la plus grande probabilité de venir heurter les
anneaux internes de SPIDER. L’ADC qui codait les signaux en provenance de SPIDER était
réglé de maniére & ne pas enregistrer les énergies qui étaient hors gamme (overflow). Cest
précisément le cas des fragments de fission qui possedent une énergie cinétique de l'ordre de
1000 MeV a comparer aux 200 MeV des noyaux de recul de la cible. Lorsqu'un fragment
léger heurte SPIDER, 1’événement est donc rejeté bien que le fragment lourd pénetre dans
VAMOS. Ainsi, les fragments lourds ont une efficacité de détection inférieure comme le
montre la figure

Pour corriger le nombre de fragments lourds que 'on a perdu de cette maniere, nous
regardons la distribution en numéro atomique en conditionnant par la partie gauche ou
droite de SPIDER. Le résultat est visible sur la figure .19l Le nombre total de coups dans
la partie droite est inférieur a celui dans la partie gauche du fait de la présence d’un masque
qui occultait une portion de la partie droite de SPIDER. On remarque également que pour
la partie droite, le nombre de coups entre les fragments léger et lourd est sensiblement
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FIGURE 5.18 — Cibles utilisées pendant l’expérience. Un mouvement du faisceau vers la droite
de l'ordre de 6 a 7 mm est visible.

%0.15 - - FIGURE 5.19 — Nombre de coups normali-
© 1 sés enregistrés pour les différents numéros
2 oal 1 atomiques Z des fragments de fission issus
% {1 du 240, 241 Py, dans la partie gauche (en
2oosh 1 rouge) et droite (bleu) du télescope SPI-
g0 | DER.

% 70

identique. Ce n’est pas le cas de la partie gauche qui présente un nombre de coups plus
important pour les fragments 1égers.

Nous avons donc appliqué un facteur de correction global sur les rendements des pro-
duits de fission associés a la fission induite par transfert pour les produits de fission lourds
(Z>Zgss/2). Ce rapport est défini par la relation E.I4

Nléger, droite T Nléger, gauche
Jeorr = (5.14)
Nlourd, droite T Nlourd, gauche

Les différents Nigger, droite désignent le nombre de coups enregistrés pour les produits de
fission légers/lourds dans la partie droite/gauche de SPIDER. On en déduit ainsi que les
fragments lourds sont en moyenne 1,34 fois moins présents que les fragments légers.

Les distributions isotopiques que nous avons obtenues pour le plutonium sont présen-
tées sur les figures [(.20] et [0.23] tandis que les distributions isotopiques de 'uranium et du
neptunium sont rapidement présentées dans la section [5.4.3]
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5.4.2 Comparaison des rendements du plutonium aux mesures pré-
cédentes

Afin de nous assurer de la validité de notre mesure de rendements isotopiques nous avons
comparé les distributions isotopiques que nous avons obtenues pour le 240 241Py avec des
mesures précédentes de fission de 23?Pu induite par neutron thermique avec le spectrometre
LOHENGRIN & Grenoble |Schmitt et all, [1984 ; [Bail, [2009].
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FIGURE 5.20 — Distributions isotopiques de l’ensemble des éléments issus de la fission du
240, 241 Py, Chaque couleur représente un élément chimique de Z=34 (en bleu clair) a 60 (en
jaune). La somme des rendements est normalisé d 200.

Les distributions isotopiques présentées sur la figure [(.23] présentent globalement un bon
accord avec les données de Schmitt et Bail. Quelques différences apparaissent cependant. Les
largeurs des distributions isotopiques sont plus larges dans notre cas comme on le voit pour
les éléments autour de Z=40. En particulier, les isotopes les plus riches en neutrons sont
plus produits dans le systeme étudié que dans la fission induite par neutron thermique. Cela
peut s’expliquer par le fait que les distributions du plutonium qui sont présentées contiennent
environ 80% de 24°Pu et 20% de 24'Pu (voir la section B3). Le 2*!Pu étant un peu plus
riche en neutrons, il devrait conduire & la formation d’isotopes légérement plus riches en
neutrons que la fission du ?4°Pu. Par ailleurs, I’énergie d’excitation de I'ordre d’une dizaine
de MeV dans notre cas est supérieure a I’énergie d’excitation dans le cas de la fission induite
par neutron (de l'ordre de 5-6 MeV et correspondant & 1’énergie de liaison d’un neutron).
Ce surplus d’énergie d’excitation conduit également a un élargissement des distributions
isotopiques (voir la section [(.3.2)).

La figure B.2Ta] présente les rendements relatifs en masse comparés aux données de
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Schmitt (en bleu) [Schmitt et all, [1984] et Bail (en rouge) |Bail, 2009]. Hormis quelques
divergences locales, ’accord entre nos données et les mesures précédentes sur la fission du
240Py permettent de justifier la procédure appliquée dans ce travail.
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(a) Rendements relatifs en masse Y(A) des produits
de fission du 240:241 Py,

(b) Rendements relatifs en numéro atomique Y (Z)
des produits de fission du 240:241 Py,

FIGURE 5.21 — Rendements relatifs en masse (a) et en numéro atomique (b) des produits de
fission du #49:%41 Py comparés aux données de Schmitt (en bleu) [Schmitt et all, [1984] et de
Bail (en rouge) [Bail, |2009]. La somme des rendements est normalisée a 200.
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(a) Distributions en masse de la fission induite par
neutron de 1’?3° U q différentes énergies de neutron.
Issu de [Glendenin et all, |1981].

(b) Rendements relatifs en masse Y(A) des produits
de fission du 240241 Py,

FIGURE 5.22 — Distributions en masse de la fission de 173U (a) et du #4241 Py (b) a
différentes énergies d’excitation.

On remarque leffet de ’énergie d’excitation supérieure dans nos données. Tout d’abord
dans la distribution en numéro atomique (figure E.21D) ou Deffet pair-impair est moins
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prononcé que dans la fission induite par neutron thermique. Ensuite, on remarque que la
vallée entre les deux bosses est un peu moins creusée a E*~9 MeV que pour la fission
induite par neutron thermique. Ce phénomene est bien connu des distributions en masse,
comme illustré sur la figure [£.22a] ol la contribution symétrique a la distribution en masse
devient de plus en plus importante au fur et & mesure que 1’énergie d’excitation augmente.
La figure [5.2Tal est présentée en échelle logarithmique sur la figure 5225 pour comparaison.

Le rapport pic sur vallée diminue avec ’énergie d’excitation, comme il est montré dans
la figure [.22al Dans nos données ce rapport vaut R=6/0,1=60. Il correspond & celui que
l'on obtient dans la fission de 1'**3U induite par neutron de 4 MeV (voir la figure [(.2Za)). En
tenant compte de I'énergie de liaison du neutron capturé de 6,5 MeV [Sonzogni, 2011], 1'*36U
fissionne avec une énergie d’excitation d’une dizaine de MeV. Cette énergie d’excitation est
cohérente avec celle du 240241 Pu qui fissionne & une énergie d’excitation moyenne de 9 MeV.
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FIGURE 5.23 — Rendements relatifs pour chaque élément obtenus dans la fission du 247 241 Py,
a E*~9 MeV. La somme des rendements est normalisée @ 200. Les données en couleur

proviennent de la fission induite par neutron thermique du **° Pu de Schmitt [Schmitt et al.,
198/] (bleu) et de Bail [Bail et all, [2011] (rouge).
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5.4.3 Distributions isotopiques de 'uranium et du neptunium

Des fluctuations importantes sont présentes du fait de la statistique limitée ce qui rend
difficile toute exploitation des données du 233U et du 2*°Np. La statistique est particulie-
rement faible pour les fragments de fission les plus lourds. Les fragments les moins rapides
s’étant arrétés dans la chambre a ionisation, le travail pour obtenir les rendements de fission
(présenté dans la section [B4]) a donc été réalisé avec une statistique relativement faible pour
les produits de fission les plus lourds. Les distributions isotopiques de ces deux noyaux fis-
sionnants sont néanmoins présentées sur les figures [5.24] (23%U) et (39Np) et montrent
des fluctuations importantes.

Par ailleurs, les distributions isotopiques de 1'>>®U sont en partie contaminées par le
250Cf. Les événements de fission de 1'38U sont considérés comme tel lorsqu’un noyau de
carbone a été identifié dans SPIDER et qu’'un produit de fission a été détecté dans VAMOS.
Or, une coincidence fortuite peut avoir lieu lorsqu’un noyau de 2°°Cf est formé par fusion et
qu'un carbone provenant d’une diffusion élastique est détecté dans SPIDER durant 'inter-
valle de 600 ns qui correspond a la fenétre de coincidence entre SPIDER et VAMOS. Pour
limiter au maximum la présence de 2°°Cf tout en gardant le maximum de statistique, nous
avons sélectionné uniquement les événements avec une énergie d’excitation supérieure a 5
MeV |Derkx, 2010].



5.4. RENDEMENTS DE FISSION INDUITE PAR REACTION DE TRANSFERT 143

1 m 245€] 22T M o3l
SRS | . SE—
1 {”\‘ 358r? 4ND §5,X

104§ . ' ' .g

1 ‘/{'n"‘ 36Kr_;_ 42MO {55C

1045

[

o
[N
T

Rendements relatifs

-

Py

<

wn

-

' 3

wy]
E:J -

al ' 1
107 . 3 . . . 3

101} T _ ,
50 55 60 65 60 70 80
Nombre de neutrons

FIGURE 5.24 — Rendements relatifs pour chaque élément obtenus dans la fission du **U a
E*~7 MeV.
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FIGURE 5.25 — Rendements relatifs pour chaque élément obtenus dans la fission du **9Np a
E*~6 MeV.
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5.4.4 Effet pair-impair

La figure[5.21D0] présente la distribution en numéro atomique que 1’on a obtenue comparée
aux données de Schmitt (en bleu) |[Schmitt et all, 1984]. On remarque que effet pair-impair
est beaucoup plus marqué dans les données de Schmitt.

Les structures paires-impaires observées dans les distributions en numéro atomique sont
reliées a la probabilité de briser une paire de protons pendant le processus de déformation.
Pour quantifier ce phénoméne, nous nous intéressons uniquement aux protons. En effet,
I’étude sur les neutrons est rendues difficile du fait du processus d’évaporation post-scission.
On définit l'effet pair-impair local §(Z) & 1'aide de la relation BI85 [Tracy et all, [1972].

5(Z+1,5) = %(—1)Z+1[(L3 L) = 3(Ls— L) (5.15)

Les L; désignent le logarithme népérien des rendements isotopiques relatifs du noyau de
numéro atomique Z + ¢ ou Z est le numéro atomique du noyau dont on calcule I'effet pair-
impair local §. L’évolution de § avec le numéro atomique des fragments est présentée sur
la figure pour les trois systémes fissionnants que nous avons obtenus : 238U (E*a~7
MeV), le 22Np (E*~6 MeV) et le 24°Pu (E*~9 MeV) (ronds vides). Pour comparaison, des
mesures précédentes sont également affichées : 238U (E*~7,19 MeV) |[Pommé et al., [1993],
Z8Np+ne, [Tsekhanovich et all, 2001], 3°Pu-+ng, [Schmitt et all, 1984] (points noirs).
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FIGURE 5.26 — Evolution des effets pair-impair locauz § en fonction du numéro atomique Z
des fragments de fission pour 1?*8U (E*~7 MeV), le ?*Np (E*~6 MeV) et le *49Pu (E*~9
MeV) (ronds vides). Les données sont comparées d des mesures précédentes (points noirs)
issues de [Pommé et all, 11993 ;|Tsekhanovich et all, |2001 ;|Schmitt et all, |1984].

Nos données sur le 249Pu présentent un effet pair-impair d’une amplitude inférieure &
celles observées dans les données de Schmitt. La différence provient de I’énergie d’excitation
du noyau fissionnant qui est plus élevée dans notre cas. Lorsque 1’énergie d’excitation aug-
mente, un nombre plus important de paires de protons peuvent étre brisées réduisant ainsi
la visibilité de ce phénomene.
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De facon générale, on retrouve le comportement connu selon lequel leffet pair-impair
est d’autant plus important que le noyau fissionnant est léger : on a §(*3¥U)~0,2 tandis
que §(**°Pu)~0,05. Enfin, il est attendu que l'effet pair-impair augmente avec I'asymétrie.
Cela est visible & la fois sur les données du 23°Np de Tsekhanovich et également sur nos
données du 2*°Pu pour les fragments de fission les plus lourds. On devrait observer le méme
comportement dans les fragments légers du 24°Pu. Cette absence peut s’expliquer par le
manque de statistique de nos données.

5.4.5 Effets de couche proton et neutron

Dans la section [LT.3T1 il a été discuté le fait que des effets de la structure en couches
des protons et/ou des neutrons devaient étre considérés pour expliquer la constance de la
valeur moyenne de la distribution en masse des produits de fission lourds.

Notre mesure des distributions isotopiques pour les systémes fissionnants 238U, 239Np
et 240:241py tente d’apporter un éclairage sur cette problématique. Les figures F.27 et
présentent respectivement la distribution en proton et en neutron des produits de fission
que 'on a mesurée pour ces trois systeémes fissionnants. Le tableau [5.1] donne les valeurs
moyennes des distributions en proton et en neutron des fragments légers et lourds mesurées
pour ces trois systemes fissionnants.

15

90 100

FIGURE 5.27 — Distributions en neutron de différents systémes fissionnants : *3U (E*~7
MeV) (en noir), *39Np (E*~6 MeV) (en rouge), 249241 Py (en vert).

Globalement, la position des fragments lourds est fixe a la fois au niveau des protons et
des neutrons; la position des fragments légers s’ajuste sur la masse et la charge restantes vis-
a-vis du noyau fissionnant. Pour la valeur moyenne de la distribution en proton, on trouve une
valeur de Z=54 pour le neptunium et le plutonium qui a déja été observée expérimentalement
et expliquée par l'intermédiaire d’effet de couches déformées (voir la figure [30).

La valeur moyenne de la distribution en neutron des produits de fission lourds <N>|ourq
est elle aussi constante pour les trois systeémes fissionnants a Na82, tandis que les fragments
légers ont une distribution centrée sur un nombre de neutron <N>j4ger qui varie beaucoup
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FIGURE 5.28 — Distributions en proton de différents systémes fissionnants : **6U (E*=7
MeV) (en noir), **Np (E*~6 MeV) (en rouge), 49241 Py (en vert).

238U 239Np 240,241 Pu
<Z>1eger | 394 | 39,9 39,9
<Z>towd | 53,1 | 53,1 53,9
<N>jeger | 58,1 | 5838 59,6
<N>joud | 82,7 | 82,8 83,0

Tableau 5.1 — Valeurs moyennes des distributions en proton et en neutron des fragments
légers et lourds mesurées pour différents systémes fissionnants : 2*4U (E*~7 MeV), *39 Np
(E*~6 MeV), 249241 Py (E*~9 MeV).

plus significativement avec le systeme fissionnant. C’est la premieére fois que la distribution
en neutron est observée pour les fragments lourds. Cette valeur ne reflete cependant pas le
nombre de neutrons au point de scission du fait de I’évaporation de neutrons post-scission.
D’apres notre estimation du nombre de neutrons évaporés présentée dans la section 5.3.3] et
en considérant que le numéro atomique des fragments lourds se situe autour de Z=54, on
attend une émission de 2-3 neutrons post-scission par le fragment lourd. La valeur moyenne
de la distribution en neutron des fragments lourds serait donc de 84-85. Cette estimation
est compatible avec celle de Bockstiegel [Bockstiegel et all, 2008] (voir la figure 5.30) a la
fois pour le 23°Np et le 240-241Pu. Cette estimation est obtenue en considérant I’hypothése
UCD et qu’aucune évaporation n’a eu lieu. Les estimations de Bockstiegel sont cependant
légerement différentes pour 1’223U ou le nombre de neutrons moyen pré-scission est estimé a
87.

Les prédictions du code GEF sont présentées sur la figure pour les mémes systemes
fissionnants et les valeurs moyennes des distributions en neutron et en proton sont données
dans le tableau La position moyenne de la distribution en proton des fragments lourds
<Z>10urd est constante autour de Z=53-54 ce qui est conforme & nos données (figure[(.28)). En
revanche, GEF ne reproduit pas le comportement observé sur la distribution expérimentale
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238U 239Np 24OPu
<Z>1eger | 385 | 39,2 | 40,0
<Z>towd | 53,3 | 53,6 | 54,0
<N>1gger | 57,9 | 58,3 | 58,8
<N>joma | 84,9 | 84,0 | 83,3

Tableau 5.2 — Valeurs moyennes des distributions en proton et en neutron des fragments
légers et lourds prédites par GEF pour différents systémes fissionnants : *’8U (E*~7 MeV),
“39Np (E*~6 MeV), *4°Pu (E*~9 MeV).

en nombre de neutrons. Le code prédit une variation significative du nombre de neutrons
(post-scission) des fragments lourds avec le systéme fissionnant, tandis que le nombre de
neutrons des fragments légers varie tres peu.
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FIGURE 5.29 — Distributions en neutron (a) et en proton (b) de différents systémes fission-
nants : ?*3U (E*~7 MeV) (en noir), *Np (E*~6 MeV) (en rouge), *°Pu (E*~9 MeV)

(en vert) prédit par le code GEF.

La gamme restreinte de systeme fissionnant que nous avons obtenus dans notre expérience
ne nous permet pas de déterminer quelle est I'influence dominante entre les effets de structure
proton et neutron. Les fragments lourds semblent en effet produits avec un nombre constant
de protons et de neutrons, Z=>53-54 et N=84-85. Le nombre de neutrons 84-85, tout comme le
nombre de protons 53-54, présente donc un effet stabilisateur dans la formation des fragments
de fission lourds. La différence de seulement deux unités de masse entre le systéme fissionnant
le plus lourd (?*°Pu) et le plus léger (2*3U) ne permet pas de déceler de décalage dans les
distributions en neutron qui pourrait signaler une dominance des effets de structure proton.
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FIGURE 5.30 — Positions moyennes des différents modes de fission standard en fonction du
nombre de proton (en haut) et de neutron (en bas) pour différents systémes fissionnants. Le
mode standard I est présenté en traits pleins bleus et le mode standard II en traits pointillés
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Conclusions et perspectives

Ce document présente le travail effectué sur deux expériences réalisées au GANIL. Elles
avaient pour but la mesure des rendements isotopiques issus de la fission de différents ac-
tinides plus lourds que 1'>38U. Ces actinides sont produits par réaction de transfert et de
fusion avant de fissionner. Afin de mesurer les rendements isotopiques, une technique expé-
rimentale innovante a été développée et utilisée. Elle repose sur ’emploi de la cinématique
inverse combinée a l'utilisation d’un spectrometre ou d’un séparateur (VAMOS et LISE).
Cette technique permet l'identification en masse et en numéro atomique pour ’ensemble des
produits de fission, en particulier les lourds.

Dans le cas de P'expérience réalisée a I'aide du spectrometre VAMOS, un détecteur était
placé a la cible. Son but était d’identifier le noyau de recul de la cible dans le cas d'une
réaction de transfert permettant ainsi de déduire quel actinide a été formé. Les différentes
voies de transfert proton qui se sont ouvertes ont ainsi permis la production de 23°Np, de
240,241py dont les fissions ont pu étre étudiées. Les réactions inélastiques entre la cible de
carbone et le faisceau d’uranium nous ont également permis d’étudier la fission du 233U.
Enfin, les réactions de fusion ont conduit & la formation de 2°0Cf.

L’utilisation de la cinématique bien définie de la fission ainsi qu’une connaissance ap-
profondie de I'acceptance du spectrometre VAMOS nous ont permis de corriger les taux
de production des différents isotopes et d’en extraire les rendements isotopiques. Au final,
les distributions isotopiques du 2°Cf (E*=45 MeV) et du 240241Pu (E*~9 MeV) ont été
obtenues avec une statistique raisonnable. Les rendements isotopiques du 23°Np et de I’23%U
ont également été obtenus avec cependant une statistique plus limitée.

Un bon accord a été observé dans la comparaison de nos rendements avec des mesures
antérieures ce qui valide la méthode utilisée pour obtenir les rendements. Les distributions en
numéro atomique des fragments lourds obtenues dans les différents systémes fissionnants a
basse énergie d’excitation sont centrées sur Z=>54, indépendamment du systéme fissionnant
et les fragments légers completent la charge manquante vis-a-vis du systéme fissionnant.
De méme, la distribution en nombre de neutrons des produits de fission lourds est centrée
sur N=82 tandis que la valeur moyenne pour les fragments légers varie avec le systeme
fissionnant. Cette observation n’est pas reproduite par les prédictions du code GEF.

Du fait de difficultés expérimentales, un nombre de systémes fissionnants limité a pu
étre étudié. Il n’a donc pas été possible de proposer une explication claire sur le réle des
effets de couche proton et neutron dans la formation des fragments de fission a basse énergie
d’excitation. L’évaporation de neutrons post-scission rajoute une difficulté pour déterminer
le nombre de neutrons qui joue un roéle avant la scission. L’expérience qui a été refaite
en juillet 2011 devrait améliorer ces deux problemes. D’une part, le détecteur SPIDER,
a fonctionné correctement et a permis une identification isotopique d’un grand nombre de
systeémes fissionnants du protactinium au curium ce qui fournira une meilleure systématique.
D’autre part, un petit détecteur était placé de autre c6té de VAMOS afin de détecter les
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deux fragments de fission en coincidence et ainsi pouvoir déduire le nombre de neutrons
évaporés. L’expérience SOFTA, réalisée en 2012, devrait également apporter des informations
sur cette problématique. Cette expérience, réalisée a GSI, vise & mesurer simultanément le
numéro atomique, la masse et I’énergie cinétique des deux fragments de fission pour une
quinzaine d’actinides plus légers que I'uranium.

L’étude de différents systemes fissionnants sur une gamme en énergie dans le centre de
masse relativement large (de quelques MeV a quelques centaines de MeV) nous offre une
possibilité intéressante d’obtenir des informations sur le processus de fission. L’évolution
des distributions isotopiques avec 1’énergie dans le centre de masse a ainsi était étudiée
au travers de deux quantités : I'exceés de neutrons des produits de fission et la largeur des
distributions isotopiques. L’étude de ces deux grandeurs nous a montré que la production
de fragments riches en neutrons est un processus complexe ou 'influence des voies d’entrée
est déterminante. La présence de fission a basse énergie d’excitation a été en effet décelée
dans les systémes ou l’énergie dans le centre de masse est supérieure a une centaine de
MeV. Une augmentation significative de ’exces de neutrons autour de Z=>54 est visible dans
ces systemes. Cet effet n’a cependant pas été observé pour le systeme fissionnant a une
énergie d’excitation modérée suggérant que le systeme n’a pas eu le temps de se refroidir
significativement avant d’atteindre le point selle et que I’ensemble des neutrons sont évaporés
apres celui-ci. Ce scénario est cependant en contradiction avec le plateau observé dans les
distributions en masse et en numéro atomique, que l'on explique par la contribution de
fission a plus basse énergie d’excitation.

Les deux réactions a haute énergie U4+C et U+Be montrent également des caracteres
assez différents malgré la similarité de leur voie d’entrée. Effectivement, les cibles ont des
masses tres voisines et 1’énergie dans le centre de masse est du méme ordre. Pourtant, les
caractéristiques des fragments de fission montrent que dans un cas, on a formation d’un
noyau composé unique, relaxant son énergie d’excitation par une longue chaine d’évapora-
tion. Dans l'autre cas, des effets de voies d’entrée (fusion incompléte, émission de particules
de pré-équilibre) conduisent & la formation d’un ensemble de systémes fissionnants.

La reconstruction des vitesses des fragments de fission dans le référentiel du systeme
fissionnant présente également un résultat surprenant. Conformément a la conservation de
la quantité de mouvement, on observe bien une réduction de cette vitesse pour les fragments
de fission les plus lourds. Cependant, cette vitesse est constante pour une chaine isotopique
donnée. Cela est en contradiction avec les prédictions du modele proposé par Wilkins et
couramment employé. Cette inconsistance a été expliquée par la présence de nombreux
systemes fissionnants dans de précédentes mesures. Or, dans notre cas, la présence d’un
systeme fissionnant unique nous a permis d’exclure cette hypothese.

La tres grande quantité de données obtenue a partir des deux expériences présentées
dans cette these offre la possibilité d’étudier en profondeur différents aspects du processus
de fission tels que les effets de structure, les échelles de temps mises en jeu dans le méca-
nisme de la fission, I’évaporation de neutrons, les distributions angulaires. Une reproduction
de nos données par les modeles devrait permettre d’approfondir la compréhension des diffé-
rents mécanismes mis en jeu. L’analyse de ’expérience qui a eu lieu en juillet 2011 devrait
permettre de confirmer certains points présentés ici et d’en confirmer d’autres comme la
présence d’une anisotropie dans les distributions angulaires.



A Evolution de ’acceptance angulaire
de VAMOS

Cette annexe présente lévolution de ’acceptance angulaire avec la rigidité magnétique
relative § du spectromeétre VAMOS que nous avons mesurée lors de notre expérience.
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B Distributions en état de charge

La paramétrisation des distributions en état de charge proposée par Baron [Baron et all,
1993] prédit des largeurs correctes. Concernant la valeur moyenne, celle-ci est parfois décalée
d’une unité au maximum. Cette paramétrisation permet une relative bonne reproduction de
nos données expérimentales (voir la section BA2H]) une fois que la valeur moyenne de la
distribution a été corrigée. La prise en compte de ce décalage permet d’estimer la distribution
en état de charge sur 'ensemble de la gamme en numéro atomique Z et en énergie E que
nous avons rencontré dans notre expérience, soient Z entre 30 et 60 et E compris entre
4 et 10 A MeV. Le tableau [B.1] présente les différentes valeurs de décalage Gomse; pour
différents numéros atomiques que nous avons estimées a partir des distributions angulaires
des différents états de charge pour les isotopes les plus produits.

Z Qoffset
33 | -1,1
34| 1,1
36 | -1,1
38 | 1,1
40 | -0,55
41| -0,55
12 | -0,55
44 | -0,275
46 | -0,55
1 1.1
50 | -0,825
53 | -1,375
55 | -1,1
57 | -1,375

Tableau B.1 — Estimation du décalage entre I’état de charge moyen prédit par Baron [Baron
et al., [1993] et l’état de charge moyen réel estimé a partir de distributions angulaires.
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C Rendements isotopiques relatifs

C.1 Rendements isotopiques du 2°°Cf & E*=45 MeV

7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
30 73 0,008 0,001 (33 77 0,015 0,001
30 74 0,016 0,001 |33 78 0,034 0,001
30 75 0,000 000133 79 0,055 0,001
30 76 0,010 0,001 |33 80 0,098 0,002
30 77 0,006 0,001 |33 81 0,102 0,002
31 73 0,011 0,001 | 33 82 0,089 0,002
31 74 0,016 0,001 | 33 83 0,064 0,001
31 75 0,029 0,001 | 33 84 0,033 0,001
31 76 0,039 0,001 | 33 8 0,024 0,001
31 77 0,029 0,001 |33 8 0,011 0,001
31 78 0,029 0,001 | 33 87 0,006 0,000
3179 0,019 0,001 |34 78 0,000 0,001
31 8 0,009 0,001 |34 79 0,022 0,001
32 74 0,007 0,001 |34 80 0,036 0,001
32 75 0,017 0,001 | 34 81 0,08 0,002
32 76 0,034 0,001 |34 82 0,143 0,002
32 77 0,068 0,002 |34 8 0,175 0,002
32 78 0,065 0,002 |34 84 0,149 0,002
32 79 0,068 0,002 |34 8 0,108 0,002
32 8 0,060 0,001 |34 86 0,075 0,001
32 81 0,038 0,001 | 34 87 0,045 0,001
32 8 0,019 0,001 |34 88 0,024 0,001
32 8 0,009 0,001 34 8 0,011 0,001
32 8 0,006 0,001 |34 90 0,007 0,001
33 76 0,000 0,001|35 79 0,004 0,000
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Z A Y(Z,A) €stat Z A Y(Z,A) €stat
35 80 0,008 0,001 | 37 88 0,174 0,002
35 81 0,016 0,001 [ 37 89 0,297 0,002
35 82 0,037 0,001|37 90 0374 0,003
35 83 0,072 0,001 |37 91 0417 0,003
35 8 0,165 0,002 | 37 92 0,306 0,002
35 8 0,239 0,002 | 37 93 0,233 0,002
35 86 0,214 0,002 | 37 94 0,137 0,002
35 87 0,183 0,002 | 37 95 0,084 0,001
35 88 0,117 0,002 | 37 96 0,046 0,001
35 8 0,083 0,001 |37 97 0,028 0,001
35 90 0,038 0,001 | 37 98 0,015 0,001
35 91 0,026 0,001 | 37 99 0,008 0,001
35 92 0,015 0,001 | 38 86 0,012 0,001
35 93 0,006 0,001 |38 87 0,024 0,001
36 81 0,004 0,000 [ 38 88 0,044 0,001
36 82 0,010 0,001 | 38 89 0,096 0,002
36 83 0,017 0,001 | 38 90 0,191 0,002
36 84 0,036 0,001 | 38 91 0,321 0,002
36 85 0,101 0,002 |38 92 0485 0,003
36 86 0,160 0,002 |38 93 0566 0,003
36 87 0,258 0,002 |38 94 0542 0,003
36 88 0,333 000338 95 0410 0,003
36 89 0,222 0,002 | 38 96 0,280 0,002
36 90 0,207 0,002 | 38 97 0,164 0,002
36 91 0,128 0,002 | 38 98 0,092 0,001
36 92 0,082 0,001 | 38 99 0,058 0,001
36 93 0,041 0,001 | 38 100 0,034 0,001
36 94 0,023 0,001 | 38 101 0,016 0,001
36 95 0,014 0,001 | 38 102 0,006 0,001
36 96 0,006 0,001 |39 88 0,013 0,001
37 8 0,007 0,001 39 89 0,018 0,001
37 8 0,011 0,001 [ 39 90 0,036 0,001
37 8 0,021 0,001 | 39 91 0,071 0,001
37 8 0,047 0,001 | 39 92 0,148 0,002
37 87 0,102 0,002 | 39 93 0,292 0,002




C.1. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU #°CF A E*=45 MEV

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
39 94 0,483 0,003 | 41 98 0,461 0,003
39 95 0,661 0,003 | 41 99 0,785 0,004
39 96 0,664 0,003 | 41 100 0,952 0,004
39 97 0,596 0,003 | 41 101 1,166 0,004
39 98 0,420 0,003 | 41 102 0,997 0,004
39 99 0280 0,002 |41 103 0,733 0,003
39 100 0,159 0,002 | 41 104 0,402 0,003
39 101 0,095 0,002 | 41 105 0,242 0,002
39 102 0,060 0,001 | 41 106 0,139 0,002
39 103 0,024 0,001 | 41 107 0,072 0,001
39 104 0,014 0,001 | 41 108 0,040 0,001
39 105 0,006 0,000 | 41 109 0,019 0,001
40 90 0,010 0,001 | 41 110 0,006 0,000
40 91 0,021 0,001 | 42 95 0,018 0,001
40 92 0,032 0,001 | 42 96 0,029 0,001
40 93 0,062 0,001 | 42 97 0,053 0,001
40 94 0,140 0,002 | 42 98 0,095 0,002
40 95 0,282 0,002 | 42 99 0,224 0,002
40 96 0,500 0,003 | 42 100 0,459 0,003
40 97 0,742 0,004 | 42 101 0,643 0,004
40 98 0,908 0,004 | 42 102 1,175 0,005
40 99 0,790 0,004 | 42 103 1,327 0,005
40 100 0,707 0,003 | 42 104 1,277 0,005
40 101 0,435 0,003 | 42 105 0,897 0,004
40 102 0,268 0,002 | 42 106 0,579 0,003
40 103 0,148 0,002 | 42 107 0,326 0,003
40 104 0,081 0,001 | 42 108 0,192 0,002
40 105 0,049 0,001 | 42 109 0,114 0,002
40 106 0,023 0,001 | 42 110 0,053 0,001
40 107 0,014 0,001 | 42 111 0,029 0,001
41 93 0,019 0,001 | 42 112 0,011 0,001
41 94 0,034 0,001 | 42 113 0,006 0,001
41 95 0,062 0,001 | 43 97 0,021 0,001
41 96 0,114 0,002 | 43 98 0,030 0,001
41 97 0,241 0,002 | 43 99 0,053 0,001
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160 ANNEXE C. RENDEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS

V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
43 100 0,088 0,002 | 45 102 0,024 0,001
43 101 0,170 0,002 | 45 103 0,039 0,001
43 102 0,353 0,003 | 45 104 0,067 0,001
43 103 0,684 0,004 | 45 105 0,121 0,002
43 104 1,085 0,005 | 45 106 0,233 0,002
43 105 1,414 0,005 | 45 107 0,467 0,003
43 106 1,410 0,005 | 45 108 0,802 0,004
43 107 1,172 0,004 | 45 109 1,240 0,005
43 108 0,771 0,004 | 45 110 1,480 0,005
43 109 0,515 0,003 | 45 111 1,564 0,005
43 110 0271 0,002 |45 112 1,173 0,005
43 111 0,162 0,002 | 45 113 0,853 0,004
43 112 0,098 0,002 | 45 114 0,508 0,003
43 113 0,044 0,001 | 45 115 0,294 0,003
43 114 0,017 0,001 | 45 116 0,163 0,002
43 115 0,007 0,001 | 45 117 0,084 0,002
44 100 0,027 0,001 | 45 118 0,044 0,001
44 101 0,047 0,001 | 45 119 0,022 0,001
44 102 0,080 0,002 | 45 120 0,011 0,001
44 103 0,173 0,002 | 46 104 0,023 0,001
44 104 0,354 0,003 | 46 105 0,037 0,001
44 105 0,555 0,003 | 46 106 0,065 0,001
44 106 1,118 0,005 | 46 107 0,116 0,002
44 107 1,448 0,005 | 46 108 0,217 0,002
44 108 1,658 0,005 | 46 109 0,410 0,003
44 109 1,443 0,005 | 46 110 0,756 0,004
44 110 1,109 0,004 | 46 111 1,162 0,005
44 111 0,707 0,004 | 46 112 1,587 0,005
44 112 0414 0,003 | 46 113 1,609 0,005
44 113 0,244 0,002 | 46 114 1,529 0,005
44 114 0,127 0,002 | 46 115 1,141 0,005
44 115 0,061 0,001 | 46 116 0,776 0,004
44 116 0,034 0,001 | 46 117 0,464 0,003
44 117 0,014 0,001 | 46 118 0,259 0,002
44 118 0,006 0,001 |46 119 0,132 0,002




C.1. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU #°CF A E*=45 MEV

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
46 120 0,068 0,001 | 48 121 0,806 0,004
46 121 0,034 0,001 | 48 122 0,471 0,003
46 122 0,015 0,001 | 48 123 0,264 0,002
47 107 0,029 0,001 | 48 124 0,137 0,002
47 108 0,048 0,001 | 48 125 0,070 0,001
47 109 0,086 0,002 | 48 126 0,035 0,001
47 110 0,163 0,002 | 48 127 0,017 0,001
47 111 0,289 0,003 | 49 112 0,033 0,001
47 112 0,549 0,004 | 49 113 0,058 0,001
47 113 0,897 0,004 | 49 114 0,104 0,002
47 114 1,270 0,005 | 49 115 0,184 0,002
47 115 1,639 0,006 | 49 116 0,326 0,003
47 116 1,627 0,005 | 49 117 0,576 0,004
47 117 1,413 0,005 | 49 118 0,949 0,005
47 118 0,993 0,004 | 49 119 1,309 0,005
47 119 0,639 0,003 | 49 120 1,640 0,006
47 120 0,370 0,003 | 49 121 1,670 0,006
47 121 0,196 0,002 | 49 122 1,406 0,005
47 122 0,100 0,001 | 49 123 1,078 0,005
47 123 0,062 0,001 | 49 124 0,691 0,004
47 124 0,027 0,001 | 49 125 0,392 0,003
47 125 0,013 0,001 | 49 126 0,208 0,002
47 126 0,006 0,000 | 49 127 0,111 0,002
43 109 0,024 0,001 | 49 128 0,055 0,001
48 110 0,037 0,001 | 49 129 0,032 0,001
48 111 0,062 0,001 | 49 130 0,017 0,001
48 112 0,117 0,002 | 49 131 0,010 0,001
43 113 0,223 0,002 | 50 114 0,027 0,001
43 114 0,390 0,003 | 50 115 0,044 0,001
48 115 0,684 0,004 | 50 116 0,072 0,002
48 116 1,076 0,005 | 50 117 0,136 0,002
48 117 1,450 0,005 | 50 118 0,241 0,003
43 118 1,628 0,006 | 50 119 0,420 0,003
43 119 1,447 0,005 | 50 120 0,728 0,004
48 120 1,152 0,005 | 50 121 1,094 0,005
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162 ANNEXE C. RENDEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS

V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
50 122 1,493 0,006 | 52 121 0,085 0,002
50 123 1,662 0,006 | 52 122 0,141 0,002
50 124 1,530 0,006 | 52 123 0,266 0,003
50 125 1,232 0,005 | 52 124 0,434 0,004
50 126 0,847 0,004 | 52 125 0,695 0,004
50 127 0,552 0,003 | 52 126 1,079 0,005
50 128 0,320 0,002 | 52 127 1,423 0,006
50 129 0,178 0,002 | 52 128 1,518 0,006
50 130 0,006 0,001 | 52 129 1,510 0,006
50 131 0,062 0,001 | 52 130 1,164 0,005
50 132 0,038 0,001 | 52 131 0,837 0,004
50 133 0,021 0,001 | 52 132 0,533 0,003
51 116 0,023 0,001 | 52 133 0,327 0,002
51 117 0,034 0,001 | 52 134 0,202 0,002
51 118 0,061 0,002 | 52 135 0,112 0,001
51 119 0,099 0,002 | 52 136 0,061 0,001
51 120 0,179 0,002 | 52 137 0,037 0,001
51 121 0,302 0,003 | 52 138 0,020 0,001
51 122 0,513 0,004 | 53 122 0,036 0,001
51 123 0,843 0,005 | 53 123 0,065 0,002
51 124 1,188 0,005 | 53 124 0,124 0,002
51 125 1,479 0,006 | 53 125 0,220 0,003
51 126 1,485 0,006 | 53 126 0,384 0,004
51 127 1,341 0,005 | 53 127 0,606 0,004
51 128 0,969 0,004 | 53 128 0,844 0,005
51 129 0,656 0,004 | 53 129 1,326 0,006
51 130 0,387 0,003 | 83 130 1,533 0,006
51 131 0,238 0,002 | 53 131 1,623 0,006
51 132 0,140 0,002 | 53 132 1,382 0,006
51 133 0,090 0,001 | 53 133 1,062 0,005
51 134 0,048 0,001 | 53 134 0,729 0,004
51 135 0,027 0,001 | 53 135 0,457 0,003
52 118 0,020 0,001 | 83 136 0,250 0,002
52 119 0,032 0,001 | 83 137 0,151 0,002
52 120 0,044 0,001 | 53 138 0,083 0,001




C.1. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU #°CF A E*=45 MEV

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
53 139 0,045 0,001 |55 137 1,236 0,006
53 140 0,025 0,001 | 55 138 0,829 0,005
53 141 0,013 0,001 | 55 139 0,542 0,004
54 123 0,020 0,001 | 55 140 0,349 0,003
54 124 0,033 0,001 | 55 141 0,217 0,002
54 125 0,047 0,002 | 55 142 0,117 0,002
54 126 0,084 0,002 | 55 143 0,068 0,001
54 127 0,146 0,002 | 55 144 0,037 0,001
54 128 0,243 0,003 | 55 145 0,018 0,001
54 129 0,426 0,004 | 55 146 0,009 0,001
54 130 0,686 0,005 | 56 130 0,040 0,002
54 131 1,018 0,005 | 56 131 0,072 0,002
54 132 1,342 0,006 | 56 132 0,131 0,003
54 133 1,541 0,006 | 56 133 0,219 0,003
54 134 1,434 0,006 | 56 134 0,369 0,004
54 135 1,197 0,005 | 56 135 0,574 0,005
54 136 0,837 0,004 | 56 136 0,838 0,005
54 137 0,534 0,004 | 56 137 1,107 0,006
54 138 0,307 0,003 | 56 138 1,231 0,006
54 139 0,175 0,002 | 56 139 1,113 0,006
54 140 0,107 0,002 | 56 140 0,857 0,005
54 141 0,056 0,001 | 56 141 0,561 0,004
54 142 0,030 0,001 | 56 142 0,418 0,004
54 143 0,016 0,001 | 56 143 0,235 0,003
55 126 0,020 0,001 | 56 144 0,132 0,002
55 127 0,033 0,001 | 56 145 0,071 0,001
55 128 0,054 0,002 | 56 146 0,041 0,001
55 129 0,101 0,002 | 56 147 0,021 0,001
55 130 0,198 0,003 | 56 148 0,010 0,001
55 131 0,320 0,004 | 57 131 0,019 0,001
55 132 0,464 0,004 | 57 132 0,030 0,001
55 133 0,792 0,005 | 57 133 0,052 0,002
55 134 1,067 0,006 | 57 134 0,097 0,002
55 135 1,359 0,006 | 57 135 0,181 0,003
55 136 1,389 0,006 | 57 136 0,283 0,004
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7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
o7 137 0,429 0,004 | 59 139 0,057 0,002
o7 138  0,6v8 0,005 | 59 140 0,110 0,003
57 139 0,883 0,006 | 59 141 0,200 0,004
57 140 0,965 0,006 | 59 142 0,237 0,004
57 141 1,022 0,006 | 59 143 0,367 0,005
o7 142 0,888 0,005 | 59 144 0,493 0,005
o7 143 0,654 0,005 | 59 145 0,649 0,006
o7 144 0479 0,004 | 59 146 0,638 0,006
57 145 0,304 0,003 | 59 147 0,606 0,005
57 146 0,165 0,002 | 59 148 0,410 0,004
57 147 0,090 0,002 | 59 149 0,281 0,004
57 148 0,049 0,001 | 59 150 0,195 0,003
57 149 0,024 0,001 | 59 151 0,108 0,002
57 150 0,010 0,001 | 59 152 0,052 0,002
58 134 0,018 0,001 | 59 153 0,021 0,001
58 135 0,033 0,002 | 60 139 0,011 0,001
58 136 0,057 0,002 | 60 140 0,023 0,002
58 137 0,117 0,003 | 60 141 0,038 0,002
58 138 0,192 0,004 | 60 142 0,070 0,003
58 139 0,285 0,004 | 60 143 0,116 0,003
58 140 0,429 0,005 | 60 144 0,168 0,003
58 141 0,671 0,006 | 60 145 0,289 0,005
58 142 0,785 0,006 | 60 146 0,422 0,005
58 143 0,705 0,005 | 60 147 0,491 0,006
58 144 0,914 0,006 | 60 148 0,567 0,006
58 145 0,690 0,005 | 60 149 0,520 0,006
58 146 0,524 0,005 | 60 150 0,452 0,005
58 147 0,332 0,004 | 60 151 0,329 0,005
58 148 0,199 0,003 | 60 152 0,198 0,004
58 149 0,101 0,002 | 60 153 0,109 0,003
58 150 0,067 0,002 | 60 154 0,059 0,002
58 151 0,025 0,001 | 60 155 0,025 0,001
58 152 0,013 0,001 | 60 156 0,010 0,001
59 137 0,016 0,001 | 61 142 0,010 0,001
59 138 0,035 0,002 | 61 143 0,022 0,002
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7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
61 144 0,034 0,002 | 63 153 0,167 0,004
61 145 0,068 0,003 | 63 154 0,186 0,004
61 146 0,108 0,003 | 63 155 0,164 0,004
61 147 0,166 0,004 | 63 156 0,121 0,004
61 148 0,217 0,004 | 63 157 0,087 0,003
61 149 0,307 0,005 | 63 158 0,050 0,002
61 150 0,336 0,005 | 63 159 0,027 0,002
61 151 0,356 0,005 | 63 160 0,013 0,001
61 152 0,312 0,005 | 64 151 0,017 0,002
61 153 0,223 0,004 | 64 152 0,024 0,002
61 154 0,142 0,003 | 64 153 0,033 0,002
61 155 0,086 0,003 | 64 154 0,042 0,002
61 156 0,039 0,002 | 64 155 0,044 0,002
61 157 0,024 0,002 | 64 156 0,035 0,002
61 158 0,009 0,001 | 64 157 0,031 0,002
62 144 0,007 0,001 | 64 158 0,022 0,002
62 145 0,014 0,001 | 64 159 0,012 0,001
62 146 0,027 0,002
62 147 0,053 0,003
62 148 0,074 0,003
62 149 0,113 0,003
62 150 0,174 0,004
62 151 0,235 0,005
62 152 0249 0,005
62 153 0,237 0,005
62 154 0,193 0,004
62 155 0,149 0,004
62 156 0,090 0,003
62 157 0,065 0,002
62 158 0,027 0,002
62 159 0,013 0,001
63 149 0,035 0,002
63 150 0,065 0,003
63 151 0,085 0,003
63 152 0,140 0,004

Tableau C.1 — Rendements isotopiques relatifs et leur erreur associée du ?°°Cf. L’erreur
systématique de 10,5% doit également étre considérée.



166 ANNEXE C. RENDEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS

C.2 Rendements isotopiques du 24%241Py a E*~9 MeV

Z A Y(Z,A) €stat Z A Y(Z,A) €stat
34 82 0,043 0,022 | 37 96 0,406 0,080
34 8 0,158 0,038 | 37 97 0,076 0,029
34 8 0,265 0,063 | 38 90 0,087 0,022
34 8 0,437 0,080 | 38 91 0,279 0,047
34 8 0,328 0,063 | 38 92 1,031 0,095
34 87 0372 0,08 | 38 93 1,823 0,122
34 88 0,065 0,027 | 38 94 2,575 0,142
35 84 0,072 0,042 | 38 95 2,183 0,128
35 8 0,231 0,050 | 38 96 1,883 0,124
35 8 0,498 0,081 | 38 97 1,182 0,103
35 87 0450 0,061 |38 98 0613 0,077
35 88 0,484 0,066 | 38 99 0,478 0,092
35 8 0,631 0,079 | 38 100 0,240 0,051
35 90 0,248 0,059 | 38 101 0,081 0,041
35 91 0,112 0,037 | 39 91 0,032 0,013
35 92 0,067 0,026 | 39 92 0,079 0,024
36 8 0,069 0,031 | 39 93 0,266 0,052
36 8 0,174 0,050 | 39 94 0,743 0,082
36 87 0,379 0,063 | 39 95 1,442 0,107
36 88 0,622 0,067 | 39 96 2,182 0,131
36 8 1,029 0,097 | 39 97 2,562 0,132
36 90 1,127 0,097 | 39 98 2,402 0,137
36 91 0,628 0,074 | 39 99 1,778 0,121
36 92 0,490 0,073 | 39 100 1,047 0,105
36 93 0,194 0,054 | 39 101 0,461 0,065
36 94 0,071 0,027 | 39 102 0,257 0,062
37 87 0,049 0,018 { 39 103 0,166 0,046
37 88 0,104 0,026 | 40 94 0,071 0,021
37 89 0365 0061 |40 95 0,155 0,037
37 90 0,713 0,082 |40 96 0,551 0,068
37 91 1,356 0,108 | 40 97 1,260 0,099
37 92 1,450 0,114 | 40 98 2,528 0,136
37 93 1,329 0,104 | 40 99 2,991 0,147
37 94 093 0,100 | 40 100 3,715 0,163
37 95 0,491 0,066 | 40 101 2,689 0,153




C.2. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU 240241py A E*~9 MEV

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
40 102 1,731 0,121 | 43 104 1,082 0,101
40 103 0,977 0,098 | 43 105 1,888 0,130
40 104 0,533 0,077 | 43 106 1,884 0,125
40 105 0,248 0,054 | 43 107 2,082 0,134
41 97 0,138 0,033 | 43 108 1,296 0,105
41 98 0,357 0,056 | 43 109 0,709 0,077
41 99 0,932 0,087 | 43 110 0,311 0,058
41 100 1,759 0,121 | 43 111 0,082 0,019
41 101 2,806 0,139 | 43 112 0,042 0,021
41 102 3,065 0,143 | 44 104 0,053 0,022
41 103 3,027 0,147 | 44 105 0,255 0,050
41 104 2,033 0,138 | 44 106 0,490 0,064
41 105 1,115 0,104 | 44 107 0,826 0,081
41 106 0,594 0,081 | 44 108 1,039 0,090
41 107 0,183 0,042 | 44 109 1,156 0,109
41 108 0,113 0,038 | 44 110 0,913 0,100
41 109 0,048 0,028 | 44 111 0,511 0,080
42 98 0,033 0,013 | 44 112 0,263 0,055
42 99 0,163 0,049 | 44 113 0,132 0,040
42 100 0,352 0,062 | 44 114 0,036 0,025
42 101 0,689 0,077 | 45 107 0,053 0,022
42 102 1,779 0,117 | 45 108 0,130 0,036
42 103 2,382 0,132 | 45 109 0,170 0,042
42 104 3,281 0,147 | 45 110 0,229 0,048
42 105 3,098 0,149 | 45 111 0,246 0,050
42 106 2,008 0,126 | 45 112 0,220 0,045
42 107 0,998 0,089 | 45 113 0,186 0,045
42 108 0,483 0,063 | 45 114 0,114 0,038
42 109 0,401 0,076 | 46 110 0,111 0,056
42 110 0,233 0,058 | 46 111 0,103 0,039
42 111 0,066 0,029 | 46 112 0,156 0,045
43 100 0,025 0,011 | 46 113 0,125 0,038
43 101 0,094 0,033 | 46 114 0,114 0,034
43 102 0,235 0,045 | 46 115 0,114 0,032
43 103 0,351 0,059 | 46 116 0,076 0,027
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
46 117 0,046 0,023 | 50 133 0,120 0,028
47 114 0,037 0,015 | 51 125 0,108 0,034
47 115 0,154 0,046 | 51 126 0,197 0,039
47 116 0,069 0,031 | 51 127 0,238 0,045
47 117 0,077 0,021 | 51 128 0,480 0,076
47 118 0,091 0,027 | 51 129 0,98 0,101
47 119 0,017 0,010 | 51 130 1,112 0,103
48 117 0,062 0,028 | 51 131 1,446 0,117
48 119 0,106 0,035 | 51 132 1,106 0,099
48 120 0,082 0,027 | 51 133 1,011 0,102
48 121 0,047 0,018 | 51 134 0,433 0,063
48 122 0,082 0,026 | 51 135 0,193 0,039
49 119 0,035 0,017 | 51 136 0,061 0,017
49 120 0,039 0,016 | 51 137 0,036 0,018
49 121 0,070 0,022 | 52 129 0,398 0,060
49 122 0,035 0,014 | 52 130 0,970 0,102
49 123 0,098 0,028 | 52 131 1,546 0,125
49 124 0,089 0,030 | 52 132 2,402 0,154
49 125 0,124 0,033 | 52 133 2,698 0,163
49 126 0,144 0,040 | 52 134 2,168 0,144
49 127 0,137 0,046 | 52 135 1,001 0,096
49 128 0,098 0,030 | 52 136 0,488 0,068
49 129 0,129 0,039 | 52 137 0,474 0,079
49 130 0,074 0,025 | 52 138 0,070 0,018
50 122 0,046 0,027 | 52 139 0,024 0,012
50 123 0,063 0,026 | 53 127 0,040 0,016
50 124 0,198 0,047 | 53 128 0,079 0,046
50 125 0,218 0,047 | 83 129 0,167 0,045
50 126 0,409 0,073 | 53 130 0,283 0,057
50 127 0,442 0,064 | 53 131 0,893 0,113
50 128 0,558 0,073 | 53 132 1,371 0,114
50 129 0,676 0,084 | 53 133 1,709 0,129
50 130 0,612 0,076 | 53 134 2,723 0,165
50 131 0,569 0,072 | 83 135 3,061 0,175
50 132 0,388 0,062 | 53 136 1,962 0,141




C.2. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU 240241py A E*~9 MEV

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
53 137 1316 0,110 | 56 135 0,062 0,028
53 138 0,816 0,085 |56 136 0,189 0,060
53 139 0,402 0,060 | 56 137 0,442 0,094
53 140 0,086 0,024 | 56 138 0,676 0,114
53 141 0,049 0,016 | 56 139 0,942 0,126
54 130 0,112 0,037 | 56 140 1,465 0,153
54 131 0,192 0,061 | 56 141 1,230 0,133
54 132 0,370 0,096 | 56 142 1,832 0,167
54 133 0,769 0,111 | 56 143 1,389 0,140
54 134 1,082 0,121 | 56 144 0,826 0,112
54 135 2,012 0,165 | 56 145 0,329 0,058
54 136 2,609 0,175 | 56 146 0,324 0,074
54 137 3,140 0,200 | 56 147 0,078 0,032
54 138 2,18 0,154 | 57 138 0,123 0,046
54 139 1,488 0,124 | 57 139 0,191 0,064
54 140 0,885 0,094 | 57 140 0,399 0,089
54 141 0,339 0,058 | 57 141 0,409 0,084
54 142 0,184 0,053 | 57 142 0,617 0,101
54 143 0,095 0,034 | 57 143 1,082 0,134
54 144 0,015 0,006 | 57 144 1,572 0,173
55 133 0,078 0,032 | 57 145 1,106 0,138
55 134 0,209 0,054 | 57 146 0,568 0,095
55 135 0,355 0,070 | 57 147 0,412 0,082
55 136 0,532 0,081 | 57 148 0,108 0,034
55 137 1,498 0,146 | 57 149 0,042 0,017
55 138 1,391 0,120 | 58 142 0,119 0,053
55 139 1,760 0,150 | 58 143 0,274 0,112
55 140 1,639 0,146 | 58 144 0,591 0,126
55 141 1,709 0,146 | 58 145 0,364 0,076
55 142 1,121 0,125 | 58 146 0,395 0,084
55 143 0,647 0,106 | 58 147 0,312 0,062
55 144 0,352 0,069 | 58 148 0,363 0,081
55 145 0,129 0,041 | 58 149 0,305 0,102
55 146 0,097 0,049 | 58 150 0,347 0,096
56 134 0,033 0,019 | 58 151 0,235 0,118
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ANNEXE C. RENDEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS

7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
58 152 0,075 0,043
59 145 0,058 0,033
59 146 0,118 0,045
59 147 0,301 0,075
59 148 0,261 0,073
59 149 0,300 0,090
59 150 0,078 0,028
59 151 0,130 0,058
59 152 0,093 0,046
60 148 0,092 0,053
60 149 0,134 0,051
60 150 0,200 0,063
60 151 0,333 0,096
60 152 0,124 0,051
60 153 0,173 0,070
60 154 0,027 0,016
61 150 0,087 0,044
61 153 0,024 0,017
62 155 0,085 0,060

Tableau C.2 — Rendements isotopiques relatifs et leur erreur associée du
systématique de 10,6% doit également étre considérée.

240,2

41 py. Lerreur



C.3. RENDEMENTS ISOTOPIQUES DU SYSTEME 23U+12C A Ecy ~240 MEV 171

C.3 Rendements isotopiques du systéme 233U412C A Ecyr ~240
MeV

V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
31 70 0,028 0,029 |34 8 0,026 0,031
31 71 0,066 002135 79 0,110 0,015
31 72 0,069 0,019 |35 80 0,190 0,011
31 73 0,088 0,017 |35 81 0,268 0,010
31 74 0076 0018|35 82 0,335 0,008
31 75 0,048 0,023|35 83 0374 0,008
31 76 0,023 003335 8 0275 0,009
32 72 0,035 0,026 |35 8 0,176 0,012
32 73 0,060 0,020 |35 8 0,100 0,016
32 74 0,103 0,015 |35 87 0,046 0,023
32 75 0,122 0,014 | 35 88 0,024 0,032
32 76 0,108 0,015 |36 81 0,123 0,014
32 7r 0,073 0,018 | 36 82 0,202 0,011
32 78 0,049 0,022 |36 8 0,338 0,009
32 79 0,024 0,032 |36 84 0419 0,008
33 73 0,022 003336 85 0477 0,007
33 74 0,039 0,025|36 86 0,406 0,008
33 75 0,094 0,016 | 36 87 0,323 0,009
33 7 0,129 0,014 | 36 88 0,199 0,011
33 7r 0,166 0,012 | 36 89 0,115 0,015
33 78 0,173 0012 |36 90 0,055 0,021
33 79 0,138 001336 91 0,019 0,035
33 80 0,09 0,016 | 37 8 0,111 0,015
33 81 0,046 0,023 | 37 84 0,225 0,010
33 82 0,021 0,035|37 8 0,348 0,008
34 75 0,020 003537 8 0,505 0,007
34 76 0,041 0,024 | 37 87 0,604 0,006
34 77 0,08 0017 |37 88 0,573 0,006
34 78 0,141 0,013 | 37 89 0,493 0,007
34 79 0,212 0,011 |37 90 0,372 0,008
34 80 0,242 0,010 |37 91 0,202 0,011
34 81 0,228 0,010 | 37 92 0,098 0,016
34 82 0,169 0,012 |37 93 0,052 0,022
34 83 0,083 0,017 |37 94 0,025 0,031
34 84 0,042 0,024 | 38 8 0,221 0,011
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
38 87 0381 0,008 |40 101 0,088 0,017
38 88 0547 0,007 | 40 102 0,036 0,026
38 89 0,708 0,006 | 40 103 0,019 0,036
33 90 0,762 0006 |41 93 0,330 0,009
38 91 0,707 0006 |41 94 0494 0,007
3302 0529 0007 |41 95 0,763 0,006
33 03 0348 0,008 |41 96 0,979 0,005
33 94 0,197 0011 |41 97 1,172 0,005
33 95 0,112 0015|41 98 1,177 0,005
33 96 0,065 0019|41 99 0,992 0,005
38 97 0022 003341 100 0,826 0,005
39 88 022 0010 |41 101 0501 0,007
39 89 0401 0,008 |41 102 0275 0,009
39 90 0,562 0,007 | 41 103 0,133 0,014
39 91 0,768 0,006 | 41 104 0,072 0,018
390 92 0,823 0005]|41 105 0,035 0,026
39 93 0855 0,005 |41 106 0,020 0,034
39 94 0,731 0,006 | 42 95 0,251 0,010
30 95 0529 0007 |42 96 0439 0,007
390 96 0,316 0009 |42 97 0675 0,006
390 97 0,188 0011 |42 98 0,940 0,005
39 98 0,098 0,016 | 42 99 1,212 0,004
39 99 0,043 0,024 | 42 100 1,345 0,004
39 100 0,022 0,033 | 42 101 1,127 0,005
40 90 0,209 0,011 | 42 102 0,963 0,005
40 91 0,351 0,008 | 42 103 0,723 0,006
40 92 0,531 0,007 | 42 104 0417 0,008
40 93 0,745 0,006 | 42 105 0,215 0,011
40 94 0,968 0,005 | 42 106 0,114 0,015
40 95 1,014 0,005 | 42 107 0,067 0,019
40 96 0,962 0,005 | 42 108 0,024 0,032
40 97 0817 0,005 |43 97 0,236 0,010
40 98 0,519 0,007 | 43 98 0,377 0,008
40 99 0,323 0,009 | 43 99 0,636 0,006
40 100 0,159 0,012 | 43 100 0,883 0,005
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7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
43 101 1,133 0,005 | 45 111 0,734 0,006
43 102 1,292 0,004 | 45 112 0,431 0,008
43 103 1,355 0,004 | 45 113 0,259 0,010
43 104 1,269 0,004 | 45 114 0,142 0,013
43 105 0,965 0,005 | 45 115 0,082 0,017
43 106 0,625 0,006 | 45 116 0,042 0,024
43 107 0,387 0,008 | 45 117 0,025 0,032
43 108 0,196 0,011 | 46 104 0,222 0,011
43 109 0,118 0,014 | 46 105 0,387 0,008
43 110 0,065 0,021 | 46 106 0,597 0,006
43 111 0,028 0,029 | 46 107 0,887 0,005
44 100 0,360 0,008 | 46 108 1,172 0,005
44 101 0,558 0,007 | 46 109 1,423 0,004
44 102 0,810 0,006 | 46 110 1,562 0,004
44 103 1,133 0,005 | 46 111 1,561 0,004
44 104 1,393 0,004 | 46 112 1,251 0,004
44 105 1,303 0,004 | 46 113 0,976 0,005
44 106 1,485 0,004 | 46 114 0,612 0,006
44 107 1,181 0,005 | 46 115 0,403 0,008
44 108 0,842 0,005 | 46 116 0,226 0,010
44 109 0,580 0,007 | 46 117 0,139 0,013
44 110 0,264 0,010 | 46 118 0,067 0,019
44 111 0,170 0,012 | 46 119 0,035 0,027
44 112 0,066 0,019 | 46 120 0,023 0,033
44 113 0,043 0,024 | 47 107 0,310 0,009
44 114 0,026 0,031 | 47 108 0,506 0,007
45 102 0,273 0,010 | 47 109 0,727 0,006
45 103 0,477 0,007 | 47 110 0,889 0,005
45 104 0,678 0,006 | 47 111 1,170 0,005
45 105 0,946 0,005 | 47 112 1,324 0,004
45 106 1,208 0,005 | 47 113 1,494 0,004
45 107 1,495 0,004 | 47 114 1,310 0,004
45 108 1,499 0,004 | 47 115 1,179 0,005
45 109 1,344 0,004 | 47 116 0,844 0,005
45 110 1,071 0,005 | 47 117 0,520 0,007
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
47 118 0,324 0,009 | 49 125 0,131 0,014
47 119 0,184 0,012 | 49 126 0,082 0,017
47 120 0,106 0,015 | 49 127 0,044 0,024
47 121 0,060 0,020 | 49 128 0,025 0,031
47 122 0,035 0,026 | 49 129 0,021 0,034
48 109 0,247 0,010 | 50 114 0,273 0,010
48 110 0,411 0,008 | 50 115 0,410 0,008
48 111 0,619 0,006 | 50 116 0,594 0,006
48 112 0,867 0,005 | 50 117 0,850 0,005
48 113 1,118 0,005 | 50 118 1,085 0,005
48 114 1,313 0,004 | 50 119 1,166 0,005
48 115 1,513 0,004 | 50 120 1,278 0,004
48 116 1,455 0,004 | 50 121 1,308 0,004
48 117 1,282 0,004 | 50 122 1,111 0,005
48 118 1,007 0,005 | 50 123 0,904 0,005
48 119 0,694 0,006 | 50 124 0,670 0,006
48 120 0,418 0,008 | 50 125 0,450 0,007
48 121 0,253 0,010 | 50 126 0,291 0,009
48 122 0,138 0,013 | 50 127 0,187 0,011
48 123 0,092 0,016 | 50 128 0,129 0,014
48 124 0,061 0,022 | 50 129 0,085 0,017
48 125 0,024 0,031 | 50 130 0,050 0,022
49 112 0,354 0,008 | 50 131 0,033 0,027
49 113 0,521 0,007 | 50 132 0,021 0,033
49 114 0,747 0,006 | 51 116 0,225 0,011
49 115 0,967 0,005 | 51 117 0,387 0,008
49 116 1,112 0,005 | 51 118 0,549 0,007
49 117 1,264 0,004 | 51 119 0,762 0,006
49 118 1,331 0,004 | 51 120 0,932 0,005
49 119 1,229 0,004 | 51 121 1,014 0,005
49 120 1,086 0,005 | 51 122 1,160 0,005
49 121 0,799 0,006 | 51 123 1,120 0,005
49 122 0,542 0,007 | 51 124 1,120 0,005
49 123 0,336 0,009 | 51 125 0,961 0,005
49 124 0,203 0,011 | 51 126 0,807 0,006
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7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
51 127 0,635 0,006 | 53 127 0,898 0,005
51 128 0,480 0,007 | 53 128 0,904 0,005
51 129 0,317 0,009 | 53 129 0,920 0,005
51 130 0,236 0,010 | 53 130 0,860 0,005
51 131 0,144 0,013 | 53 131 0,791 0,006
51 132 0,087 0,017 | 53 132 0,694 0,006
51 133 0,063 0,020 | 53 133 0,511 0,007
51 134 0,043 0,024 | 53 134 0,430 0,008
51 135 0,018 0,037 | 53 135 0,291 0,009
52 118 0,165 0,012 | 53 136 0,225 0,010
52 119 0,288 0,009 | 53 137 0,125 0,014
52 120 0,381 0,008 | 53 138 0,096 0,016
52 121 0,542 0,007 | 53 139 0,052 0,022
52 122 0,730 0,006 | 53 140 0,031 0,028
52 123 0,966 0,005 | 54 123 0,138 0,014
52 124 1,062 0,005 | 54 124 0,215 0,011
52 125 1,092 0,005 | 54 125 0,289 0,009
52 126 1,026 0,005 | 54 126 0,369 0,008
52 127 0,989 0,005 | 54 127 0,575 0,007
52 128 0,859 0,005 | 54 128 0,673 0,006
52 129 0,794 0,006 | 54 129 0,806 0,006
52 130 0,606 0,006 | 54 130 0,841 0,005
52 131 0442 0,007 | 54 131 0,817 0,005
52 132 0,317 0,009 | 54 132 0,785 0,006
52 133 0,208 0,011 | 54 133 0,753 0,006
52 134 0,146 0,013 | 54 134 0,640 0,006
52 135 0,091 0,016 | 54 135 0,554 0,007
52 136 0,064 0,020 | 54 136 0,451 0,007
52 137 0,029 0,029 | 54 137 0,313 0,009
52 138 0,022 0,033 | 54 138 0,223 0,010
53 122 0,300 0,009 | 54 139 0,167 0,012
53 123 0,448 0,007 | 54 140 0,090 0,017
53 124 0,513 0,007 | 54 141 0,073 0,018
53 125 0,764 0,006 | 54 142 0,045 0,023
53 126 0,657 0,006 | 54 143 0,019 0,036
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7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
55 126 0,126 0,014 | 56 145 0,083 0,017
55 127 0,221 0,011 | 56 146 0,054 0,022
55 128 0,283 0,009 | 56 147 0,022 0,034
55 129 0,444 0,008 | 56 148 0,019 0,036
55 130 0,495 0,007 | 57 131 0,085 0,017
55 131 0,640 0,006 | 57 132 0,149 0,013
55 132 0,610 0,006 | 57 133 0,225 0,011
55 133 0,707 0,006 | 57 134 0,260 0,010
55 134 0,679 0,006 | 57 135 0,384 0,008
55 135 0,595 0,006 | 57 136 0,437 0,008
55 136 0,595 0,006 | 57 137 0,454 0,007
55 137 0,511 0,007 | 57 138 0,432 0,008
55 138 0,392 0,008 | 57 139 0,410 0,008
55 139 0,299 0,009 | 57 140 0,366 0,008
55 140 0,307 0,009 | 57 141 0,303 0,009
55 141 0,161 0,012 | 57 142 0,267 0,010
55 142 0,131 0,014 | 57 143 0,258 0,010
55 143 0,089 0,017 | 57 144 0,203 0,011
55 144 0,057 0,021 | 57 145 0,180 0,012
55 145 0,025 0,032 | 57 146 0,121 0,014
56 130 0,196 0,011 | 57 147 0,081 0,018
56 131 0,318 0,009 | 57 148 0,050 0,023
56 132 0,414 0,008 | 57 149 0,026 0,031
56 133 0,537 0,007 | 58 134 0,092 0,017
56 134 0,556 0,007 | 58 135 0,157 0,013
56 135 0,603 0,006 | 58 136 0,228 0,011
56 136 0,558 0,007 | 58 137 0,278 0,010
56 137 0,526 0,007 | 58 138 0,344 0,009
56 138 0,484 0,007 | 58 139 0,374 0,008
56 139 0,419 0,008 | 58 140 0,330 0,009
56 140 0,388 0,008 | 58 141 0,300 0,009
56 141 0,306 0,009 | 58 142 0,275 0,010
56 142 0,244 0,010 | 58 143 0,251 0,010
56 143 0,175 0,012 | 58 144 0,255 0,010
56 144 0,110 0,015 | 58 145 0,203 0,011
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Z A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
58 146 0,157 0,013 | 60 153 0,031 0,028
58 147 0,131 0,014 | 60 154 0,018 0,037
58 148 0,097 0,016 | 61 140 0,023 0,033
58 149 0,069 0,019 | 61 141 0,031 0,029
58 150 0,034 0,027 | 61 142 0,057 0,021
59 137 0,097 0,016 | 61 143 0,076 0,018
59 138 0,172 0,012 | 61 144 0,106 0,015
59 139 0,196 0,011 | 61 145 0,128 0,014
59 140 0,238 0,010 | 61 146 0,123 0,014
59 141 0,254 0,010 | 61 147 0,157 0,013
59 142 0,225 0,011 | 61 148 0,151 0,013
59 143 0,243 0,010 | 61 149 0,121 0,014
59 144 0,240 0,010 | 61 150 0,109 0,015
59 145 0,212 0,011 | 61 151 0,085 0,017
59 146 0,177 0,012 | 61 152 0,065 0,020
59 147 0,144 0,013 | 61 153 0,050 0,022
59 148 0,119 0,015 | 61 154 0,035 0,027
59 149 0,106 0,015 | 61 155 0,027 0,031
59 150 0,065 0,021 | 62 143 0,018 0,037
59 151 0,049 0,023 | 62 144 0,028 0,030
59 152 0,027 0,030 | 62 145 0,052 0,022
60 139 0,063 0,020 | 62 146 0,058 0,021
60 140 0,093 0,016 | 62 147 0,096 0,016
60 141 0,129 0,014 | 62 148 0,099 0,016
60 142 0,151 0,013 | 62 149 0,109 0,015
60 143 0,171 0,012 | 62 150 0,096 0,016
60 144 0,203 0,011 | 62 151 0,096 0,016
60 145 0,188 0,012 | 62 152 0,078 0,018
60 146 0,169 0,012 | 62 153 0,069 0,021
60 147 0,180 0,012 | 62 154 0,044 0,024
60 148 0,156 0,013 | 62 155 0,035 0,027
60 149 0,130 0,014 | 62 156 0,029 0,030
60 150 0,093 0,016 | 63 149 0,046 0,023
60 151 0,071 0,019 | 63 150 0,060 0,021
60 152 0,047 0,023 | 63 151 0,063 0,020
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7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
63 152 0,063 0,020
63 153 0,062 0,020
63 154 0,056 0,021
63 155 0,046 0,023
63 156 0,032 0,028
63 1567 0,022 0,034
63 158 0,021 0,035
64 151 0,029 0,029
64 152 0,033 0,028
64 153 0,050 0,023
64 154 0,033 0,028
64 155 0,047 0,023
64 156 0,032 0,028
64 157 0,022 0,034

Tableau C.3 — Rendements isotopiques relatifs

& Ecn ~240 MeV.

et leur erreur associée du systéme *38U+12C
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C.4 Rendements isotopiques du systéme 23¥U-+4?Be a
Ecm ~185 MeV

V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
31 73 0,014 0,017 |35 86 0,088 0,007
31 74 0,015 0,016 | 35 87 0,054 0,008
31 75 0,020 0,014 | 35 88 0,029 0,011
31 76 0,013 0,016 |35 8 0,015 0,016
31 77 0,009 0,019 |36 81 0,014 0,018
32 74 0,010 0,019 |36 82 0,034 0,012
32 75 0,016 0,016 | 36 83 0,057 0,009
32 76 0,024 0,013 | 36 84 0,089 0,007
32 77 0,028 0,012 |36 8 0,119 0,006
32 78 0,028 0,012 |36 8 0,141 0,006
32 79 0,019 0,014 |36 87 0,164 0,005
33 76 0,016 0,016 |36 8 0,126 0,005
33 77 0,021 0,014 |3 89 0,114 0,006
33 78 0,029 001236 90 0,069 0,007
33 79 0,043 001036 91 0,032 0,011
33 80 0,047 0,009 | 36 92 0,018 0,014
33 81 0,037 0,010 | 37 83 0,017 0,016
33 82 0,019 0,014 | 37 84 0,043 0,010
33 83 0,012 0,018 |37 8 0,069 0,008
34 7vr 0,011 0,020 37 8 0,111 0,007
34 78 0,015 0,017 | 37 87 0,162 0,005
34 79 0,021 0,014 | 37 8 0,169 0,005
34 80 0,047 0,009 | 37 89 0,229 0,004
34 81 0,064 0,008 | 37 90 0,214 0,004
34 82 0,071 0,007 | 37 91 0,187 0,005
34 83 0,060 0,008 |37 92 0,132 0,005
34 84 0,044 0,009 |37 93 0,074 0,007
34 8 0,019 0,014 |37 94 0,033 0,010
34 86 0,011 0,018 |37 95 0,022 0,013
35 80 0,025 0,013 |37 96 0,012 0,017
35 81 0,037 0,011 | 38 84 0,019 0,016
35 82 0,09 000938 8 0,030 0,013
35 83 0,000 000738 8 0,053 0,009
35 84 0,100 0,006 |38 87 0,088 0,007
35 85 0,096 0,006 |38 8 0,116 0,006
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
38 89 0,194 0,005 | 40 93 0,254 0,004
3300 0235 0005 |40 94 0362 0,004
33 91 0,266 0004|40 95 0452 0,003
33 92 0,299 0004 |40 96 0,498 0,003
38 93 0275 0004|40 97 0479 0,003
33 04 0213 0004 |40 98 0443 0,003
33 05 0,148 0,005 |40 99 0,351 0,003
38 96 0,077 0,007 |40 100 0249 0,004
38 97 0,044 0009 | 40 101 0,147 0,005
38 98 0,021 0013]40 102 0,083 0,007
3399 0012 0018 |40 103 0,041 0,009
39 85 0,016 0,019 | 40 104 0,020 0,014
39 8 0018 0017 |40 105 0,009 0,020
39 87 0,037 0,011 | 41 89 0,023 0,016
39 88 0,054 0,009 | 41 90 0,029 0,014
39 89 0,100 0,007 | 41 91 0,049 0,010
39 90 0,149 0,006 | 41 92 0,062 0,009
39 91 0243 0,005 |41 93 0,106 0,007
30 92 0,316 0004|411 94 0,180 0,005
30 93 0,365 0004|411 95 0,258 0,004
30 94 0,395 0003|411 96 0,385 0,004
39 95 0367 000341 97 0555 0,003
39 96 0304 0004 |41 98 0,612 0,003
39 97 0223 000441 99 0,626 0,003
30 98 0,147 0,005 | 41 100 0,567 0,003
30 99 0,071 0007 |41 101 0,492 0,003
39 100 0,040 0,010 | 41 102 0,358 0,003
39 101 0,024 0,012 | 41 103 0,251 0,004
39 102 0,010 0,019 | 41 104 0,131 0,005
40 87 0,022 0,016 | 41 105 0,060 0,008
40 88 0,026 0,014 | 41 106 0,035 0,010
40 89 0,043 0,011 | 41 107 0,018 0,015
40 90 0,068 0,009 | 41 108 0,012 0,018
40 91 0,120 0,006 | 42 91 0,017 0,018
40 92 0,171 0,005 | 42 92 0,030 0,014
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7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
42 93 0,040 0,012 | 43 109 0,186 0,005
42 94 0,076 0,008 | 43 110 0,097 0,006
42 95 0,122 0,006 | 43 111 0,051 0,009
42 96 0,183 0,005 | 43 112 0,024 0,013
42 97 0,298 0,004 | 43 113 0,015 0,016
42 98 0,418 0,004 | 43 114 0,011 0,018
42 99 0,574 0,003 | 44 96 0,020 0,017
42 100 0,755 0,003 | 44 97 0,047 0,011
42 101 0,615 0,003 | 44 98 0,081 0,008
42 102 0,740 0,003 | 44 99 0,125 0,006
42 103 0,668 0,003 | 44 100 0,197 0,005
42 104 0,510 0,003 | 44 101 0,303 0,004
42 105 0,315 0,004 | 44 102 0,411 0,003
42 106 0,195 0,004 | 44 103 0,630 0,003
42 107 0,101 0,006 | 44 104 0,956 0,002
42 108 0,046 0,009 | 44 105 0,880 0,003
42 109 0,030 0,012 | 44 106 1,329 0,002
42 110 0,012 0,018 | 44 107 1,105 0,002
42 111 0,011 0,018 | 44 108 0,843 0,002
43 93 0,017 0,018 | 44 109 0,672 0,003
43 94 0,032 0,013 | 44 110 0429 0,003
43 95 0,068 0,010 | 44 111 0,271 0,004
43 96 0,074 0,008 | 44 112 0,149 0,005
43 97 0,114 0,007 | 44 113 0,083 0,007
43 98 0,185 0,005 | 44 114 0,041 0,010
43 99 0,299 0,004 | 44 115 0,022 0,014
43 100 0,498 0,003 | 44 116 0,010 0,019
43 101 0,537 0,003 | 44 117 0,010 0,020
43 102 0,749 0,003 | 45 98 0,020 0,017
43 103 0912 0,002 | 45 99 0,036 0,013
43 104 0962 0,002 | 45 100 0,071 0,009
43 105 0,876 0,002 | 45 101 0,108 0,007
43 106 0,663 0,003 | 45 102 0,159 0,006
43 107 0,506 0,003 | 45 103 0,293 0,004
43 108 0,290 0,004 | 45 104 0,460 0,003




182 ANNEXE C. RENDEMENTS ISOTOPIQUES RELATIFS

V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
45 105 0,586 0,003 | 46 121 0,020 0,014
45 106 0,912 0,002 | 46 122 0,009 0,020
45 107 1,163 0,002 | 47 103 0,017 0,017
45 108 1,224 0,002 | 47 104 0,030 0,013
45 109 1,373 0,002 | 47 105 0,087 0,008
45 110 1,128 0,002 | 47 106 0,139 0,006
45 111 0,841 0,002 | 47 107 0,228 0,005
45 112 0,582 0,003 | 47 108 0,369 0,004
45 113 0,386 0,003 | 47 109 0,605 0,003
45 114 0,223 0,004 | 47 110 0,863 0,002
45 115 0,140 0,006 | 47 111 1,063 0,002
45 116 0,085 0,007 | 47 112 1,309 0,002
45 117 0,040 0,010 | 47 113 1,550 0,002
45 118 0,021 0,014 | 47 114 1,477 0,002
45 119 0,011 0,019 | 47 115 1,440 0,002
46 101 0,022 0,016 | 47 116 1,092 0,002
46 102 0,055 0,010 | 47 117 0,734 0,003
46 103 0,102 0,007 | 47 118 0,486 0,003
46 104 0,187 0,005 | 47 119 0,291 0,004
46 105 0,237 0,005 | 47 120 0,156 0,005
46 106 0,381 0,004 | 47 121 0,091 0,007
46 107 0,630 0,003 | 47 122 0,048 0,010
46 108 0,820 0,003 | 47 123 0,026 0,013
46 109 1,146 0,002 | 47 124 0,013 0,018
46 110 1,456 0,002 | 48 106 0,024 0,015
46 111 1,600 0,002 | 48 107 0,059 0,009
46 112 1422 0,002 | 48 108 0,109 0,007
46 113 1,121 0,002 | 48 109 0,216 0,005
46 114 0,740 0,003 | 48 110 0,317 0,004
46 115 0,573 0,003 | 48 111 0,498 0,003
46 116 0,344 0,004 | 48 112 0,701 0,003
46 117 0,210 0,005 | 48 113 0,974 0,002
46 118 0,107 0,006 | 48 114 1,210 0,002
46 119 0,065 0,008 | 48 115 1,643 0,002
46 120 0,030 0,012 |48 116 1,834 0,002
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7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
43 117 1,693 0,002 | 50 113 0,120 0,006
48 118 1,291 0,002 | 50 114 0,222 0,005
48 119 0,873 0,002 | 50 115 0,380 0,003
48 120 0,563 0,003 | 50 116 0,582 0,003
48 121 0,375 0,003 | 50 117 0,807 0,002
48 122 0,249 0,004 | 50 118 1,004 0,002
43 123 0,134 0,006 | 50 119 1,255 0,002
43 124 0,074 0,008 | 50 120 1,574 0,002
48 125 0,041 0,010 | 50 121 1,872 0,002
48 126 0,022 0,014 | 50 122 1,663 0,002
48 127 0,014 0,018 | 50 123 1,369 0,002
49 109 0,042 0,011 | 50 124 0,905 0,002
49 110 0,082 0,008 | 50 125 0,583 0,003
49 111 0,164 0,005 | 50 126 0,378 0,004
49 112 0,272 0,004 | 50 127 0,255 0,004
49 113 0,444 0,003 | 50 128 0,167 0,005
49 114 0,633 0,003 | 50 129 0,105 0,007
49 115 0,946 0,002 | 50 130 0,055 0,009
49 116 1,237 0,002 | 50 131 0,039 0,010
49 117 1,456 0,002 | 50 132 0,029 0,012
49 118 1,659 0,002 | 50 133 0,011 0,018
49 119 1,572 0,002 | 51 113 0,012 0,018
49 120 1,518 0,002 | 51 114 0,041 0,010
49 121 1,204 0,002 | 51 115 0,085 0,007
49 122 0,740 0,003 | 51 116 0,162 0,005
49 123 0,497 0,003 | 51 117 0,303 0,004
49 124 0,296 0,004 | 51 118 0,473 0,003
49 125 0,188 0,005 | 51 119 0,693 0,003
49 126 0,110 0,006 | 51 120 0,965 0,002
49 127 0,060 0,009 | 51 121 1,265 0,002
49 128 0,037 0,011 | 51 122 1,395 0,002
49 129 0,020 0,015 | 51 123 1,548 0,002
49 130 0,012 0,018 | 51 124 1,561 0,002
50 111 0,019 0,015 |51 125 1,480 0,002
50 112 0,060 0,009 | 51 126 1,171 0,002
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
51 127 0,805 0,003 | 52 139 0,012 0,018
51 128 0,540 0,003 | 53 118 0,016 0,015
51 129 0,362 0,004 | 53 119 0,035 0,010
51 130 0,279 0,004 | 53 120 0,077 0,007
51 131 0,190 0,005 | 53 121 0,149 0,005
51 132 0,105 0,006 | 53 122 0,245 0,004
51 133 0,064 0,008 | 53 123 0,418 0,003
51 134 0,052 0,009 | 53 124 0,614 0,003
51 135 0,023 0,013 | 53 125 0,891 0,002
51 136 0,015 0,016 | 53 126 0,951 0,002
51 137 0,010 0,019 | 83 127 1,238 0,002
52 115 0,011 0,018 | 53 128 1,186 0,002
52 116 0,024 0,012 | 53 129 1,303 0,002
52 117 0,067 0,008 | 53 130 1,317 0,002
52 118 0,106 0,006 | 53 131 1,129 0,002
52 119 0,240 0,004 | 53 132 0,886 0,002
52 120 0,390 0,003 | 53 133 0,630 0,003
52 121 0,580 0,003 | 53 134 0,493 0,003
52 122 0,793 0,002 | 53 135 0,393 0,003
52 123 1,065 0,002 | 53 136 0,246 0,004
52 124 1,206 0,002 | 53 137 0,146 0,005
52 125 1,349 0,002 | 53 138 0,103 0,006
52 126 1,450 0,002 | 53 139 0,066 0,008
52 127 1,552 0,002 | 53 140 0,039 0,010
52 128 1,312 0,002 | 53 141 0,019 0,014
52 129 1,060 0,002 | 54 121 0,028 0,011
52 130 0,708 0,003 | 54 122 0,044 0,009
52 131 0,484 0,003 | 54 123 0,100 0,006
52 132 0,381 0,003 | 54 124 0,166 0,005
52 133 0,298 0,004 | 54 125 0,291 0,004
52 134 0,214 0,004 | 54 126 0,398 0,003
52 135 0,106 0,006 | 54 127 0,680 0,003
52 136 0,069 0,008 | 54 128 0,773 0,002
52 137 0,049 0,009 | 54 129 0,998 0,002
52 138 0,021 0,014 | 54 130 1,037 0,002
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7 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
54 131 1,083 0,002 | 55 143 0,097 0,007
54 132 1,154 0,002 | 55 144 0,058 0,009
54 133 1,147 0,002 | 55 145 0,039 0,010
54 134 0,964 0,002 | 55 146 0,018 0,015
54 135 0,731 0,003 | 56 126 0,016 0,015
54 136 0,514 0,003 | 56 127 0,042 0,009
54 137 0,375 0,004 | 56 128 0,060 0,008
54 138 0,277 0,004 | 56 129 0,128 0,005
54 139 0,194 0,005 | 56 130 0,18 0,005
54 140 0,141 0,006 | 56 131 0,302 0,004
54 141 0,083 0,007 | 56 132 0,452 0,003
54 142 0,050 0,009 | 56 133 0,643 0,003
54 143 0,034 0,011 |56 134 0,696 0,002
54 144 0,014 0,017 | 56 135 0,750 0,002
54 145 0,010 0,020 | 56 136 0,730 0,003
55 123 0,017 0,014 | 56 137 0,725 0,003
55 124 0,028 0,011 | 56 138 0,679 0,003
55 125 0,056 0,008 | 56 139 0,584 0,003
55 126 0,101 0,006 | 56 140 0,544 0,003
55 127 0,203 0,004 | 56 141 0,395 0,004
55 128 0,291 0,004 | 56 142 0,270 0,004
55 129 0473 0,003 | 56 143 0,217 0,005
55 130 0,554 0,003 | 56 144 0,154 0,005
55 131 0,755 0,002 | 56 145 0,094 0,007
55 132 0,885 0,002 | 56 146 0,057 0,009
55 133 0,972 0,002 | 56 147 0,039 0,010
55 134 0,922 0,002 | 56 148 0,018 0,015
55 135 0,905 0,002 | 57 129 0,023 0,012
55 136 0,835 0,003 | 57 130 0,043 0,009
55 137 0,744 0,003 | 57 131 0,073 0,007
55 138 0,536 0,003 | 57 132 0,129 0,005
55 139 0,362 0,004 | 57 133 0,227 0,004
55 140 0,394 0,004 | 57 134 0,276 0,004
55 141 0,223 0,005 | 57 135 0,413 0,003
55 142 0,153 0,005 | 57 136 0,538 0,003
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V4 A Y(Z,A) €stat V4 A Y(Z,A) €stat
57 137 0,579 0,003 | 58 152 0,013 0,019
57 138 0,626 0,003 | 59 134 0,013 0,017
57 139 0,558 0,003 | 59 135 0,036 0,010
57 140 0,505 0,003 | 59 136 0,062 0,008
57 141 0457 0,003 | 59 137 0,091 0,006
57 142 0,315 0,004 | 59 138 0,151 0,005
57 143 0,353 0,004 | 59 139 0,199 0,004
57 144 0,305 0,004 | 59 140 0,231 0,004
57 145 0,216 0,005 | 59 141 0,307 0,004
57 146 0,149 0,006 | 59 142 0,260 0,004
57 147 0,098 0,007 | 59 143 0,348 0,004
57 148 0,062 0,009 | 59 144 0,339 0,004
57 149 0,031 0,013 | 59 145 0,280 0,004
57 150 0,014 0,018 | 59 146 0,266 0,004
58 131 0,012 0,018 | 59 147 0,217 0,005
58 132 0,029 0,011 | 59 148 0,175 0,006
58 133 0,063 0,008 | 59 149 0,138 0,006
58 134 0,077 0,007 | 89 150 0,075 0,008
58 135 0,142 0,005 | 59 151 0,064 0,009
58 136 0,219 0,004 | 59 152 0,027 0,015
58 137 0,295 0,004 | 60 136 0,012 0,017
58 138 0,382 0,003 | 60 137 0,020 0,013
58 139 0,448 0,003 | 60 138 0,043 0,009
58 140 0,471 0,003 | 60 139 0,059 0,008
58 141 0,450 0,003 | 60 140 0,086 0,006
58 142 0,341 0,004 | 60 141 0,139 0,005
58 143 0,374 0,004 | 60 142 0,161 0,005
58 144 0,349 0,004 | 60 143 0,186 0,005
58 145 0,254 0,005 | 60 144 0,258 0,004
58 146 0,246 0,005 | 60 145 0,251 0,004
58 147 0,158 0,006 | 60 146 0,248 0,004
58 148 0,113 0,007 | 60 147 0,233 0,004
58 149 0,087 0,008 | 60 148 0,198 0,005
58 150 0,040 0,011 | 60 149 0,156 0,005
58 151 0,030 0,014 | 60 150 0,114 0,007
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7 A Y(Z,A) €stat 7 A Y(Z,A) €stat
60 151 0,088 0,008 | 62 155 0,046 0,009
60 152 0,061 0,009 | 62 156 0,029 0,013
60 153 0,043 0,011 | 62 157 0,015 0,017
60 154 0,022 0,016 | 63 146 0,012 0,017
61 139 0,010 0,019 | 63 147 0,025 0,012
61 140 0,020 0,013 | 63 148 0,042 0,009
61 141 0,040 0,009 | 63 149 0,054 0,008
61 142 0,052 0,008 | 63 150 0,063 0,008
61 143 0,070 0,007 | 63 151 0,080 0,007
61 144 0,115 0,006 | 63 152 0,059 0,008
61 145 0,129 0,005 | 63 153 0,062 0,008
61 146 0,139 0,005 | 63 154 0,055 0,008
61 147 0,188 0,005 | 63 155 0,055 0,008
61 148 0,194 0,005 | 63 156 0,036 0,010
61 149 0,170 0,005 | 63 157 0,030 0,012
61 150 0,155 0,005 | 63 158 0,021 0,014
61 151 0,112 0,006 | 64 149 0,013 0,016
61 152 0,090 0,007 | 64 150 0,023 0,012
61 153 0,067 0,008 | 64 151 0,027 0,011
61 154 0,042 0,011 | 64 152 0,031 0,011
61 155 0,025 0,014 | 64 153 0,038 0,010
61 156 0,015 0,018 | 64 154 0,041 0,009
62 142 0,011 0,018 | 64 155 0,047 0,009
62 143 0,018 0,014 | 64 156 0,038 0,010
62 144 0,033 0,010 | 64 157 0,031 0,011
62 145 0,045 0,009 | 64 158 0,023 0,013
62 146 0,066 0,008 | 64 159 0,017 0,015
62 147 0,095 0,006 | 64 160 0,012 0,018
62 148 0,103 0,006
62 149 0,120 0,006
62 150 0,130 0,005
62 151 0,113 0,006
62 152 0,098 0,006
62 153 0,073 0,007
62 154 0,060 0,008

Tableau C.4 — Rendements isotopiques relatifs et leur erreur associée du systéme 238 U+ Be
a Ecy =185 MeV.
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Résumé :

Les caractéristiques des distributions des produits de fission sont le résultat des propriétés dynamiques et
quantiques du processus de déformation du noyau fissionnant. Ces distributions représentent également
un intérét pour la conception de nouveaux réacteurs nucléaires ou pour l'incinération de déchets radio-
actifs. Jusqu’a présent, notre compréhension de la fission nucléaire reste limitée du fait de restrictions
expérimentales. En particulier, les rendements des produits de fission lourds sont difficiles & obtenir avec
précision. Dans cette these, une technique expérimentale innovante est présentée. Elle repose sur 1'utili-
sation de la cinématique inverse couplée & 1'usage d’un spectrometre, dans laquelle un faisceau d’233U & 6
ou 24 A MeV est envoyé sur des cibles légeres. Différents actinides, de 1'>33U au 2°°Cf, sont produits par
réactions de transfert ou de fusion, avec des énergies d’excitation allant d’une dizaine a quelques centaines
de MeV selon la réaction et ’énergie du faisceau. Les fragments issus de la fission de ces actinides sont
détectés par le spectrometre VAMOS ou le séparateur LISE. Les rendements isotopiques des produits de
fission sont entierement mesurés pour différents systémes fissionnants. L’exces de neutrons des fragments
est utilisé pour caractériser les distributions isotopiques. Son évolution avec ’énergie d’excitation nous
procure des informations probantes sur le mécanisme de formation du noyau composé et sa désexcitation.
L’exceés de neutrons nous renseigne également sur le nombre de neutrons évaporés par les fragments. Le
role des effets de couches proton et neutron dans la formation des fragments de fission est également
discuté.

Mots clés : fission nucléaire; réactions nucléaires ; spectrometres ; actinides ; réactions de substitution

Inverse kinematics technique for the study of fission-fragment isotopic yields at GANIL
energies
Abstract :
The characteristics of the fission-products distributions result of dynamical and quantum properties of the
deformation process of the fissioning nucleus. These distributions have also an interest for the conception of
new nuclear power plants or for the transmutation of the nuclear wastes. Up to now, our understanding of
the nuclear fission remains restricted because of experimental limitations. In particular, yields of the heavy
fission products are difficult to get with precision. In this work, an innovative experimental technique is
presented. It is based on the use of inverse kinematics coupled to the use of a spectrometer, in which
a 238U beam at 6 or 24 A MeV impinges on light targets. Several actinides, from 23%U to 25°Cf, are
produced by transfer or fusion reactions, with an excitation energy ranges from ten to few hundreds MeV
depending on the reaction and the beam energy. The fission fragments of these actinides are detected by
the VAMOS spectrometer or the LISE separator. The isotopic yields of fission products are completely
measured for different fissioning systems. The neutron excess of the fragments is used to characterise the
isotopic distributions. Its evolution with excitation energy gives important insights on the mechanisms
of the compound-nucleus formation and its deexcitation. Neutron excess is also used to determine the
multiplicity of neutrons evaporated by the fragments. The role of the proton and neutron shell effects
into the formation of fission fragments is also discussed.
Keywords : nuclear fission ; nuclear reactions ; spectrometer ; actinide elements ; substitution reaction

Discipline : Constituants élémentaires et physique théorique
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