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Motivations

Le phénomène de fission nucléaire a été découvert il y a plus de 75 ans. C’est en
1939, suite à une expérience de bombardement d’uranium par des neutrons réalisée
par O. Von Hahn et F. Strassmann mettant en évidence la production de baryum,
que Lise Meitner et Otto R. Frisch publient la première interprétation théorique
du phénomène de fission nucléaire[64]. Depuis lors, la fission a été intensément étu-
diée ; études motivées notamment par son application dans les domaines militaires
et civils. Malgré des décennies d’études, la fission est encore mal comprise et suscite
toujours un fort engouement dans la recherche en physique nucléaire, tant sur le
plan des applications que sur le plan fondamental au travers d’expériences et de
modélisations théoriques. Dans le cas des applications, une meilleure connaissance
des émissions de particules que la fission engendre est nécessaire pour le développe-
ment des applications futures. Le design et le développement des futurs réacteurs
nucléaires sont fortement contraints par des règles de sûreté et s’appuient sur des
données évaluées qui doivent être de plus en plus précises. On peut citer par exemple
les noyaux produits lors d’une fission, dont l’inventaire précis impacte le dimension-
nement du cœur d’un réacteur. On peut citer également l’émission de rayonnements
gamma et l’énergie totale qu’ils emportent lors d’une fission, qui est la principale
source d’échauffement de la cuve des réacteurs nucléaires. Sur un plan plus fonda-
mental, la fission est un processus complexe, dynamique et difficile à décrire qui met
en jeu de grandes déformations et la désexcitation de fragments riches en neutrons.
Une meilleure compréhension de ce phénomène passe par la mesure expérimentale
des différentes observables permettant de contraindre et d’améliorer les modèles
théoriques.

Le processus de fission .
Le phénomène de la fission nucléaire représente la cassure en plusieurs fragments

d’un noyau dès lors qu’il est dans un état suffisamment excité. Ce phénomène peut
être induit par des particules telles que les neutrons ou les rayonnements gamma,
on parle de fission induite par neutrons ou par rayonnements gamma (photofission),
qui interagissent avec le noyau et lui apportent une énergie d’excitation suffisante. Il
peut également avoir lieu spontanément lorsqu’un noyau très lourd est instable : il
possède une probabilité non nulle de fissionner spontanément et on parle de fission
spontanée.

Avant de fissionner, le noyau excité est très déformé permettant la formation de
deux "pré-fragments" reliés par un col que l’on nomme fragments naissants. Lorsque
la scission a lieu, les fragments se séparent, s’éloignent et vont se désexciter selon
différents processus. Ces fragments sont désormais appelés fragments de fission pri-
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indiquent que les fragments sont formés avec une grande déformation.

L’énergie d’excitation d’un fragment primaire est répartie dans chaque fragment
sous forme d’énergie d’excitation intrinsèque et d’énergie d’excitation des modes col-
lectifs (déformations, vibrations, rotations). Elle dépend de la fragmentation (donc
de la masse A et de l’énergie cinétique Ek du fragment) et conduit à différentes
émissions promptes que nous pouvons mesurer :

E∗(A, Ek) = ν̄(A, Ek) ×
[
Sn(A, Z) + η̄(A, Ek)

]
+ Ēγ(A, Ek)

où E∗ est l’énergie d’excitation, ν̄ la multiplicité moyenne de neutrons émis, Sn

l’énergie de séparation du neutron, η̄ l’énergie moyenne des neutrons émis et Ēγ

l’énergie totale gamma moyenne.

Les émissions de neutrons proviennent en partie de la relaxation de la défor-
mation des fragments et de la dissipation de leur énergie d’excitation intrinsèque.
Expérimentalement, on peut mesurer leur multiplicité et leur énergie cinétique. Par
exemple la multiplicité de neutrons émis en fonction de la masse des fragments de
fission, telle que représentée sur les figures 3a et 3b, fournit des informations sur le
type de fragmentation et les déformations mises en jeu. Elle présente une structure
typique en "dents de scie" où l’on peut remarquer un minimum associé à des frag-
ments lourds sphériques (autour de la masse A = 132) et un maximum associé à son
fragment complémentaire déformé.

Le nombre de neutrons émis est fortement corrélé à la déformation du fragment
et l’on peut s’en rendre compte grâce à la figure 3a qui représente la multiplicité de
neutrons en fonction de la masse du fragment pour la fission spontanée du 256Fm
mesurée par J. Gindler [40] (cercles ouverts) et calculée par N. Dubray et al. [30]
(cercles pleins). La multiplicité de neutrons calculée par N. Dubray provient de
calculs microscopiques. Elle est déduite du calcul de l’énergie de déformation du
fragment en supposant que cette dernière est dissipée uniquement par émission de
neutrons prompts. Elle représente donc les variations de l’énergie de déformation
des fragments et montre une forte corrélation entre le nombre de neutrons émis et
la déformation du fragment.

L’émission de neutrons peut également donner des informations sur l’excitation
intrinsèque des fragments comme le montre la figure 3b représentant la multiplicité
moyenne de neutrons en fonction de la masse du fragment dans la fission induite
par neutrons rapides du 237Np mesurée par A.A. Naqvi et al. [67]. Les points bleus
représentent les mesures pour des neutrons d’énergie incidente En = 0, 8 MeV et
les points rouges pour des neutrons d’énergie incidente En = 5, 55 MeV. Lorsque
l’énergie d’excitation apportée au système fissionnant augmente, on remarque une
augmentation du nombre moyen de neutrons émis par le fragment lourd et pas d’aug-
mentation pour le fragment léger. Dans ce cas, cela signifie que l’énergie d’excitation
ajoutée est récupérée par le fragment lourd. L’interprétation de cet effet suscite un
débat parmi les différents modèles décrivant la fission [50, 57, 85].
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de l’énergie du neutron incident pour les trois noyaux cités précédemment. Sur toute
la gamme en énergie des neutrons incidents, entre 2 et 15 MeV, on observe également
une augmentation linéaire du nombre moyen de neutrons émis et de l’énergie totale
gamma rayonnée, indicateur d’une compétition neutron–gamma.

Reaction Ēγ,tot (MeV) Référence

252Cf(sf)

6, 5 H. Nifenecker et al.[71]
6, 64 ± 0, 08 R. Billnert et al.[11]
6, 65 ± 0, 12 R. Billnert et al.[11]
6, 7 ± 0, 4 E. Nardi et al.[69]

6, 84 V. V. Verbinski et al.[94]
7, 06 ± 0, 35 F. Pleasonton et al.[78]

8, 2 A. B. Smith et al.[87]
8, 52 A. Chyzh et al.[20]

239Pu(nth,f)
6, 73 ± 0, 35 F. Pleasonton[77]
6, 81 ± 0, 30 V. V. Verbinski et al.[94]

7, 94 A. Chyzh et al.[20]

237Np(n,f)
6, 60 ‡

J. Fréhaut[35]
8, 21 §

235U(nth,f)
6, 43 ± 0, 30 F. Pleasonton et al.[79]
6, 51 ± 0, 35 V. V. Verbinski et al.[94]
6, 92 ± 0, 09 A. Oberstedt et al.[73]
7, 25 ± 0, 26 R.W. Peelle et al.[75]

8, 35 A. Chyzh et al.[20]

235U(n,f)
6, 51‡

J. Fréhaut[35]
7, 68§

232Th(n,f)
5, 66‡

J. Fréhaut[35]
6, 30§

Table 1 – Energie totale gamma moyenne rayonnée dans la fission de différents
noyaux, mesures provenant de la littérature.

‡. En = 2, 37 MeV
§. En = 14, 7 MeV
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Figure 4 – Multiplicité moyenne de neutrons (échelle de gauche) et énergie totale gamma rayonnée (relative au 252Cf, échelle de droite)
en fonction de l’énergie du neutron incident pour la fission induite par neutrons rapides du 232Th(a), 235U(b) et 237Np(c).
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L’étude de la fission avec CARMEN .
La désexcitation des fragments de fission reste mal comprise et les modèles théo-

riques ne permettent pas de prédire et d’expliquer toutes les corrélations observées
dans la fission. Il y a un besoin important de données simultanées sur les émissions
de neutrons et de rayonnements gamma et sur l’énergie cinétique des fragments de
fission. Dans ce contexte, l’utilisation d’un détecteur de fragments de fission avec le
détecteur CARMEN permettrait de fournir des données contraignantes pour les mo-
dèles grâce à la mesure simultanée de la multiplicité neutronique, de l’énergie totale
gamma rayonnée, de l’énergie cinétique totale des fragments et potentiellement de
l’énergie totale neutron. L’objectif de ce travail de thèse consiste donc à développer
un détecteur de fragments de fission et à l’utiliser en association avec CARMEN
pour réaliser des mesures calorimétriques de la fission.

La première partie de mon travail de thèse a été destinée au développement, à
la caractérisation et à l’utilisation d’un nouveau détecteur pour l’étude de la fission
basé sur la scintillation liquide et nommé cible active scintillante. Nous verrons que
ce type de détecteur peut être utilisé comme trigger fission pour différentes mesures
de sections efficaces de fission, de taux de fission spontanée ou encore de veto fission.
Nous verrons également que ce détecteur ne peut pas mesurer l’énergie cinétique to-
tale des fragments de fission, et donc ne pourra pas être utilisé avec le détecteur
CARMEN pour réaliser des mesures calorimétriques.

La seconde partie de mon travail concerne l’étude calorimétrique de la fission
avec le détecteur CARMEN. Ce travail a consisté en la remise en route du détecteur
CARMEN et en l’étude de ses capacités à mesurer les énergies totales gamma et
neutron. Ce type de mesures n’ayant jamais été réalisées avec CARMEN, nous avons
dû caractériser et simuler sa réponse aux rayonnements gamma et aux neutrons.
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Première partie

La cible active scintillante
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Dans le domaine de la détection de la fission, différents types de détecteurs sont
couramment utilisés. Nous pouvons citer par exemple la chambre à fission qui est un
détecteur classique en physique nucléaire. Il s’agit d’une enceinte hermétique conte-
nant un gaz sous pression dans lequel les fragments de fission déposent la plupart
de leur énergie par ionisation. L’actinide à étudier est présent sous forme de dépôt
solide, et la chambre peut contenir un ou plusieurs dépôts dont l’homogénéité est
un paramètre important qui impacte la résolution en énergie et l’efficacité de détec-
tion. Les chambres à fission permettent de discriminer les décroissances alpha des
fragments de fission mais ce sont des détecteurs lents dont la discrimination alpha-
fission est dégradée lorsque l’activité des dépôts étudiés est importante. On peut
citer les détecteurs PPAC1 également utilisés pour la détection des fragments de
fission [43]. Il s’agit d’un détecteur gazeux contenant deux électrodes parallèles dis-
tantes de quelques millimètres. Les fragments de fission ionisent le gaz et forment des
avalanches d’électrons migrant vers l’anode. Ces détecteurs sont très rapides, avec
une résolution en temps de l’ordre de la centaine de picoseconde, mais ne permettent
pas de discriminer les décroissances alpha des fragments de fission à cause du faible
espacement des électrodes. Enfin, on peut citer les détecteurs semi-conducteurs dia-
mants [74] principalement utilisés pour leur réponse rapide et leur résistance aux
radiations mais leur fabrication est difficile.

La première partie de ce travail de thèse porte sur le développement et l’utilisa-
tion d’un nouveau détecteur pour l’étude de la fission nommé cible active scintillante.
Son intérêt est d’utiliser les avantages des scintillateurs liquides pour étudier les ac-
tinides : une réponse rapide, la possibilité de discriminer les particules et la facilité
de fabrication. L’actinide à étudier est directement mis en solution dans le volume
"actif" du détecteur grâce à la méthode de l’extraction liquide-liquide. Cela permet
d’atteindre des efficacités de détection très élevées et d’effectuer plusieurs mesures
avec le même détecteur telles que : la mesure de la masse d’actinide grâce aux dé-
croissances alpha, la mesure de la fission grâce à la détection des fragments de fission
et potentiellement la mesure du flux de neutrons grâce à l’hydrogène présent dans
le scintillateur.

Cette première partie est donc destinée à la présentation, au développement et
à l’utilisation de la cible active scintillante pour l’étude de la fission.

Le premier chapitre sera consacré à la présentation de la détection des rayonne-
ments grâce à la scintillation, tout particulièrement la scintillation liquide organique
sur laquelle est basé notre détecteur. Après un bref historique de la découverte et
de l’utilisation des scintillateurs, nous vous présenterons les différents scintillateurs
utilisés actuellement en physique nucléaire. Nous vous présenterons ensuite leurs
interactions avec les rayonnements ionisants ainsi que les mécanismes physiques à
l’origine de la scintillation dans les liquides organiques.

Le second chapitre détaillera les performances de la cible active scintillante ainsi
que les développements réalisés. La méthode de fabrication de la cible active par
extraction liquide-liquide et les différents dispositifs que nous avons mis en place
seront présentés. Nous détaillerons également la caractérisation de son efficacité de
détection par simulation Monte Carlo, l’étude et l’optimisation de ses performances

1. PPAC : Parallel Plate Avalanche Counter
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pour l’identification des particules. Nous vous présenterons ensuite une étude ex-
haustive de nouveaux cocktails scintillants liquides et plastiques réalisée dans le but
d’améliorer les performances de notre détecteur. Enfin, la caractérisation du vieillis-
sement de la cible active scintillante dans les conditions d’une expérience sous haut
flux de neutrons et taux de fissions sera détaillée.

Le dernier chapitre sera destiné à l’utilisation de la cible active scintillante dans
les expériences de physique nucléaire où nous vous présenterons une étude de fai-
sabilité de la mesure d’une section efficace de fission induite par neutrons d’énergie
inférieure à 100 keV dans un spectromètre à ralentissement de neutrons.
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Chapitre 1

La scintillation

Les premières utilisations de la scintillation remontent au début du XXe siècle,
notamment dès 1903, lorsque Sir W. Crookes met en évidence l’émission alpha du
radium, qu’il nommera “émanations du radium” [23], grâce au phénomène de scin-
tillation. Lors d’expériences avec un résidu de radium, il dispose d’un écran de
tétracyanoplatinate de baryum (ou platinocyanure de baryum) ainsi que d’un écran
de sulfure de zinc (ZnS), dont les propriétés de phosphorescence sont déjà connues
depuis la fin du XIXe siècle.

En approchant le résidu de radium de la plaque de platinocyanure de baryum,
il observe une émission lumineuse homogène qui disparaît dès le retrait du radium.
Dans le cas de la plaque de ZnS, il observe une émission de lumière résiduelle, non
homogène qu’il décrit comme des spots lumineux. Il peut ainsi compter à l’œil nu
les évènements de scintillation dès lors que le radium est à quelques centimètres de
la plaque de ZnS. Cette découverte pose les bases du comptage par scintillation, et
sera confirmée par la suite avec des études exhaustives du rayonnement alpha.

Les comptages visuels restant très approximatifs et limités en taux de comptage,
ont été remplacés dans les années 1930 par des compteurs à scintillation gazeux ou
des chambres d’ionisation suite au développement d’électronique dédiée. Ce n’est
que dans les années 1940, avec le développement des tubes photomultiplicateurs
pendant la Seconde Guerre Mondiale, que les comptages par scintillation se sont ré-
pandus dans le monde de la physique nucléaire. Dès 1944, Curran et Baker couplent
un écran de sulfure de zinc à un tube photomultiplicateur et détectent des alphas
d’énergie 2 MeV via un oscilloscope [24]. En 1947, Coltman et Marshall utilisent
également un écran fluorescent couplé à un photomultiplicateur pour détecter des
rayonnements [62]. Leur système dispose d’un design plus poussé incluant des réflec-
teurs afin d’améliorer la collecte de lumière du détecteur. La même année, Kallman
[48] utilise un scintillateur organique, un cristal de naphtalène, pour détecter des
rayonnements alpha, beta et gamma. Quelques années plus tard en 1950, M. Ageno
et al. [2] démontrent qu’il est également possible de détecter les rayonnements al-
pha, beta et gamma grâce à un scintillateur liquide organique à base de xylène et de
naphtalène. Il est ainsi possible de détecter les rayonnements alpha, beta, gamma,
ou encore les neutrons et les ions lourds, grâce à des scintillateurs organiques li-
quides qui ont été largement utilisés dans le cadre de la spectrométrie beta, alpha
ou gamma. On peut citer notamment la technique PERALS®(Photon/Electron-
Rejecting Alpha Liquid Spectrometry) développée par McKvleen et McDowell [63]
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dans les années 1980 et actuellement commercialisée par Ordela Inc. Cette technique,
à la base du développement de notre cible active scintillante, consiste à mettre un
actinide en solution dans le liquide organique scintillant par la méthode de l’extrac-
tion liquide-liquide. Elle sera présentée plus en détail dans le chapitre 2. Pour le
moment nous allons aborder une présentation des scintillateurs couramment utilisés
ainsi que de leurs caractéristiques générales. Nous nous focaliserons ensuite sur les
liquides organiques en détaillant les mécanismes de la scintillation mis en jeu dans
ces-derniers.

1.1 Les scintillateurs

Par définition, la scintillation (aussi appelée fluorescence) est le phénomène
d’émission de lumière par un matériau suite à une irradiation. Pour être un bon
scintillateur, un matériau doit posséder les propriétés suivantes :

– Un bon rendement en lumière : l’émission de lumière dépend de l’énergie dépo-
sée par le rayonnement, du type de rayonnement ainsi que du matériau scin-
tillant. Pour un scintillateur, le rendement en lumière s’exprime en nombre
de photons par méga-électronvolt d’énergie déposée et impacte directement la
résolution en énergie du scintillateur.

– Une décalage de Stokes suffisamment important, i.e. transparence à sa propre
lumière afin de minimiser la réabsorption de la lumière émise par le scintillateur
lui-même.

– Des temps de réponse rapides pour permettre des taux de comptage impor-
tants.

Une autre propriété importante de certains scintillateurs est la PSD1 ou discrimi-
nation de forme des signaux. Comme nous le détaillerons au paragraphe 1.3, la
lumière de fluorescence peut avoir deux caractéristiques temporelles qui diffèrent
selon le type de rayonnement ionisant. Cette propriété permet par exemple de dis-
tinguer un dépôt d’énergie dû à un neutron d’un dépôt d’énergie dû à un gamma.

Les scintillateurs peuvent être classés en 4 catégories : les inorganiques (cris-
taux), les gaz, les verres et les organiques (cristaux, plastiques et liquides). Leurs
caractéristiques générales sont également résumées dans le tableau 1.1.

Les cristaux inorganiques
Ils sont généralement les plus lents des scintillateurs, avec des temps de réponse

de l’ordre de 500 ns à 1 µs, bien qu’il existe deux cas particuliers de scintillateurs
au bromure de lanthane ou au chlorure de lanthane, dopés au cérium (LaBr3 :Ce
ou LaCl3 :Ce), qui possèdent des temps de réponses rapides de l’ordre de la dizaine
de nanosecondes. Parmi les cristaux couramment utilisés, on peut citer le NaI(Tl),
le CsI(Tl), le BGO (Bi4Ge2O12) ou encore le BaF2. Ils ont un numéro atomique
effectif élevé, ainsi qu’une densité élevée, ce qui leur donne une forte efficacité de
détection aux rayonnements gamma. Les cristaux de CsI(Tl) possèdent également
des capacités de PSD. Enfin, leur dernier avantage est une bonne résolution en
énergie due à de très hauts rendements lumineux : près de 40000 photons/MeV pour

1. PSD : Pulse Shape Discrimination
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un NaI(Tl). Ils ont tout de même des désavantages : ils sont chers, difficile à fabriquer
en grandes tailles et leurs temps de décroissance sont importants. Mis à part les BGO
et BaF2, ils sont également hygroscopiques et nécessitent par conséquent une très
bonne étanchéité.

Les gaz scintillants
Ils sont quant à eux très rapides, avec un temps de réponse variant entre 1 ns et

5 ns selon la pression du gaz. Ils sont généralement composés de mélanges gazeux
(He, N, Kr, Xe) et utilisés sous pression élevée afin d’augmenter leur efficacité et de
compenser le faible densité.

Les verres scintillants
Ils sont généralement à base de silicate de lithium ou de bore, activés par du

Cerium. Ils sont aussi relativement rapides avec des temps de réponse de quelques
dizaines de nanosecondes et très résistants. Leur rendement lumineux est faible,
typiquement 4500 photons/MeV. Lorsqu’ils sont dopés au 6Li, ils permettent no-
tamment la détection des neutrons thermiques par réaction (n, α) sur les noyaux de
6Li.

Les cristaux organiques
Parmi les scintillateurs organiques, ce sont les cristaux (anthracène, naphtalène

ou stilbène) qui ont le plus haut rendement en lumière, notamment l’anthracène,
utilisé comme référence, qui émet ∼ 17400 photons/MeV. Ils sont également rapides,
avec un temps de réponse de l’ordre de la nanoseconde. On peut noter également
que les cristaux de stilbène possèdent des capacités de PSD. Ils ont tout de même
plusieurs désavantages dus à leur structure cristalline. La réponse de ces cristaux est
anisotrope. Lorsqu’une particule entre dans un cristal avec une trajectoire parallèle
au plan du cristal, son dépôt d’énergie est plus faible et son parcours plus grand
dans le cristal que pour les autres incidences. C’est un effet nommé channeling[49].
Cet aspect complique singulièrement leur utilisation, avec notamment des réponses
en lumière qui varient beaucoup d’un détecteur à l’autre et selon l’orientation de
ceux-ci. De plus, le coût de fabrication de ces cristaux est élevé car cela nécessite de
faire croître des cristaux de grande taille sans défaut qui détérioreraient les proriétés
optiques. Ils sont également très durs, ce qui rend aussi leur usinage difficile.

Les plastiques
Ce type de scintillateur est très courant en physique nucléaire et les plus utilisés

actuellement sont basées sur du PVT1 contenant des fluorophores comme du para-
terphényle par exemple. Ils sont également très rapides avec des temps de réponse
entre 2 ns et 3 ns. Leur rendement en lumière est généralement de l’ordre de 10000
photons/MeV.

Ils présentent l’avantage d’être facilement usinables ; on peut donc les trouver
sous n’importe quelle forme souhaitée. Cependant, ils ont l’inconvénient de ne pas
avoir naturellement de PSD. Des travaux très récents [104, 10] ont montré des avan-
cées dans ce domaine avec des possibilités de PSD et donné lieu à la commer-

1. PVT : polyvinyltoluène
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cialisation de plastiques avec PSD par Eljen Technologies mais ils possèdent des
rendements en lumière relativement faibles.

Les liquides organiques
Enfin, les liquides organiques sont basés sur des solvants aromatiques. Un grand

nombre de solvants est utilisé parmi lesquels on peut citer : le xylène2, le toluène3, la
décaline4, le benzène ou le pseudocumène5. A ces solvants, on ajoute généralement
un fluorophore primaire tel que le PPO6 afin d’augmenter le rendement en lumière
du scintillateur. Un colorant ou wavelength shifter comme le POPOP7 est parfois
ajouté pour modifier le spectre d’émission de la lumière de fluorescence. Ces scintilla-
teurs ont la caractéristique d’être rapides, avec des temps de réponse de l’ordre de
2 ns à 4 ns. Ils permettent également de discriminer les particules par PSD comme
nous le verrons par la suite. Il est également possible de les doper facilement avec
des composés tels que le gadolinium ou du bore, souvent utilisés pour la détection
des neutrons en raison de leur section efficace de capture des neutrons. Etant donné
qu’il s’agit de liquide, la forme du détecteur n’est plus une limite mais leur grande
volatilité implique des conteneurs étanches. Leur principal désavantage est la dégra-
dation des performances avec les impuretés. La présence d’oxygène a par exemple
un fort effet de quenching en lumière et nécessite une préparation sous atmosphère
inerte et/ou un bullage à l’argon. Enfin, ces solvants organiques sont pour la plupart
nocifs (irritants, toxiques, inflammables etc...).

Type hν/MeV Réponse Avantages Inconvénients

cristal ∼ 40000 500 ns-1 µs Z, Y(hν) hygroscopique

Inorganique gaz ∼ 1000 ∼ 1 ns rapidité
gaz sous pression
pureté du gaz

verre ∼ 5000 ∼ 10 ns résistance Y(hν)

cristal ∼ 16000 ∼ 1 ns
Y(hν) anisotropie
dureté dureté

Organique plastique ∼ 10000 2-3 ns fabrication solvants

liquide ∼ 12000 2-4 ns
fabrication volatilité
dopage nocivité

Table 1.1 – Caractéristiques générales des différents matériaux scintillants.

A l’heure actuelle, les cristaux inorganiques, dotés d’une bonne résolution en
énergie et d’un grand pouvoir d’arrêt, ainsi que les plastiques, aux temps de réponse
rapides et faciles à usiner, sont les plus répandus.

2. xylène : diméthylbenzène
3. toluène : méthylbenzène
4. décaline : décahydronaphtalène
5. pseudocumène : 1,2,4-triméthylbenzène
6. PPO : 2,5-diphényloxazole
7. POPOP : 1,4-bis-[2-(5-phényloxazolyl)]benzène
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1.2 Rappels sur l’interaction rayonnement-matière

A l’origine de tout phénomène de scintillation, une particule (alpha, gamma,
neutron ou fragment de fission) va interagir avec les atomes du milieu. Ces inter-
actions vont permettre la formation d’atomes excités ou ionisés qui, par la suite,
mèneront à la scintillation. Nous allons donc commencer par un rappel sur les inter-
actions permettant une détection des rayonnements dans les scintillateurs, où nous
distinguerons le cas des ions et des particules non chargées (neutrons, photons).

1.2.1 Les ions

Ils interagissent et déposent de l’énergie dans le milieu par interaction électroma-
gnétique. Celle-ci peut avoir lieu avec les électrons ou les noyaux du milieu. On parle
alors respectivement de ralentissement électronique et de ralentissement nucléaire.
Ce dernier est cependant négligeable devant le ralentissement électronique pour des
particules ayant une énergie au-delà de quelques dizaines de keV.

Le résultat de cette interaction est un transfert d’énergie continu de la particule
chargée aux électrons environnants tout au long de son parcours. On y associe les
notions de pouvoir d’arrêt et de parcours (ou range). Le pouvoir d’arrêt correspond
à la perte d’énergie de la particule par unité de distance, et le parcours à la distance
nécessaire à la particule pour déposer toute son énergie. Ces grandeurs varient en
fonction des caractéristiques de la particule chargée, du milieu traversé et peuvent
se calculer grâce à la formule de Bethe et Bloch écrite ci-dessous :

− dE

dx
=

4πe4z2

mec2β2
N Z


 ln

(2mev
2

I

)
− ln(1 − β2) − β2


 (1.1)

où :
– ze est la charge de la particule chargée
– Z, N sont le numéro atomique et le nombre d’atomes par unité de volume du

milieu
– mec

2 est la masse de l’électron
– I est le potentiel d’ionisation moyen du milieu traversé
– β = v

c
est la vitesse relative de la particule chargée

Le dépôt d’énergie dépend donc de la charge et de la densité du milieu ainsi que
de la vitesse de la particule le traversant ; plus la densité électronique du milieu est
grande, plus le pouvoir d’arrêt dans ce milieu est important.

Par exemple dans le cas du toluène (C7H8), nous obtenons les résultats présentés
dans les figures 1.1, 1.2 et 1.3. Ces calculs sont issus du code Monte Carlo SRIM-
20131 [105], dédié au transport des ions dans la matière. Ces figures représentent
respectivement le parcours (en bleu) et le pouvoir d’arrêt (en rouge) de protons,
d’alphas et d’un fragment de fission tel que l’étain 132, en fonction de l’énergie de
la particule.

Typiquement lors de la décroissance du 252Cf, les alphas ayant une énergie de

1. The Stopping and Range of Ions in Matter
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fonction de l’énergie du photon et de la charge du milieu traversé [33]. Dans le cas
d’un scintillateur liquide organique composé de carbone et d’hydrogène, le numéro
atomique effectif du milieu traversé par les photons est très faible. Les gammas de
fission ayant des énergies de l’ordre du kiloélectronvolt à la dizaine de mégaélectron-
volts avec une énergie moyenne de 1 MeV, c’est l’effet Compton qui est majoritaire.

Figure 1.6 – Domaine de prévalence des effets photoélectrique, Compton et de
création de paire en fonction de l’énergie des photons et du numéro atomique effectif
du milieu traversé [33].

Pour les photons, on ne parle pas de range mais de libre parcours moyen et
d’atténuation. Le coefficient d’atténuation, noté µl, permet de quantifier le nombre
de photons I traversant une épaisseur de matériau par rapport au nombre initial de
photons I0, qui se calcule selon :

I(x) = I0 e−µlx (1.5)

où x est l’épaisseur traversée en centimètres. On peut en déduire un libre parcours
moyen (en centimètres)

L =
1
µl

La figure 1.7 représente l’évolution du coefficient d’atténuation massique (µl/ρ) en
fonction de l’énergie du photon dans un scintillateur liquide de type pseudocumène
(densité d = 0.94). Ainsi, pour des photons d’énergie comprise entre quelques kilo-
électronvolts et la dizaine de méga-électronvolts, leur libre parcours moyen varie de
quelques centimètres à plus d’un mètre.
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Ces états ainsi créés sont localisés dans deux régions le long de la trace de la par-
ticule ionisante, représentées schématiquement sur la figure 1.8. Une région à forte
densité d’activation [55] est localisée autour de la trace dans un rayon de l’ordre de
r0 = 50 Å contenant des molécules dans des états excités Sn et une majorité d’états
excités Tn. Dans cette région, les excitations directes, créant des molécules excitées
d’état Sn, et les ionisations directes sont nombreuses. Les molécules excitées d’états
Sn peuvent interagir entre elles ainsi qu’avec des ions du milieu et conduire à la
création de nouveaux ions. La forte concentration d’ions dans cette région donne
lieu à de nombreuses recombinaisons ion-électron, responsables de la formation des
molécules excitées d’état triplet Tn en majorité. Enfin, suite à des processus très
rapides de thermalisation et de relaxation effectués dans des temps caractéristiques
de l’ordre de 100 fs, cette région contient finalement des molécules dans leur premier
état excité T1 en majorité ainsi que S1.

La seconde région, à faible densité d’activation, contient des molécules dans des
états excités Sn majoritairement, ainsi que Tn. Du fait de leur faible concentration,
ils n’interagissent pas comme dans la région à forte activation, et on les retrouve
dans leurs premiers états excités S1 et T1 suite aux mêmes processus de thermalisa-
tion et de relaxation.

La densité d’activation de ces régions dépend de la particule en interaction, et
notamment de son pouvoir d’arrêt dans le milieu. Pour des particules à faible pouvoir
d’arrêt, typiquement les électrons, la densité d’activation reste faible, les excitations
directes sont majoritaires, diminuant ainsi la quantité d’états triplets créés. Pour
les particules à fort pouvoir d’arrêt comme les protons, les alphas ou encore les
fragments de fission, la densité d’activation est plus élevée, les recombinaisons ion-
électron sont favorisées et les états triplets sont créés en plus grand nombre.

A titre d’exemple, les pouvoirs d’arrêt en fonction du parcours des protons en
bleu, des alphas en rouge et d’un ion lourd en vert, l’étain 132, dans du toluène sont
présentés sur la figure 1.9. Leurs énergies sont respectivement de 6 MeV, 6 MeV et
100 MeV. Ces calculs sont issus du code Monte Carlo TRIM1 [105]. On remarque
ainsi que le pouvoir d’arrêt d’un ion lourd est jusqu’à deux ordres de grandeur plus
élevé que celui d’un alpha, lui-même un ordre de grandeur au dessus de celui du
proton. La quantité d’états triplets créés suite à l’interaction d’un proton sera donc
plus faible que pour un alpha ou des fragments de fission.

1.3.1.2 Les processus secondaires

Suite à l’excitation et à l’ionisation du milieu, des molécules dans des états d’ex-
citation S1 et T1 sont donc présentes autour de la trace de la particule ayant interagi
avec le milieu. Ces molécules vont se désexciter selon différentes réactions que l’on
nomme processus secondaires. Ces processus sont rassemblés dans le tableau 1.2.
Certains de ces processus, en gras dans le tableau, sont dits radiatifs. Ils mènent à
l’émission de photons par le milieu organique, ou luminescence, que nous classons
en trois catégories : la fluorescence prompte, la phosphorescence et la fluorescence
retardée. Dans notre cas, ce sont les fluorescences prompte et retardée qui nous in-
téressent.

1. Transport of Ions in Matter
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La quantité d’états triplets étant dépendante du pouvoir ionisant de la particule
en interaction, c’est grâce à cette composante lente que la PSD dans les scintilla-
teurs organiques est possible. Elle sera détaillée dans le chapitre 2 présentant les
caractéristiques de la cible active.

En parallèle, les réactions de dégradation interne, de conversion et de quenching
sont en compétition avec les désexcitations citées précédemment. Ce sont des pro-
cessus non radiatifs au cours desquels des états fondamentaux S0 et T0 sont formés
sans émission de photons, ce qui contribue à réduire le rendement de fluorescence du
milieu. Enfin, les transitions radiatives d’états T1 en états S0 conduisent également
à une émission de lumière dite de phosphorescence dans des temps plus longs que
la fluorescence, entre la dizaine de millisecondes et la seconde.

Etats singulets :
la fluorescence S1 → S0 + hν

la conversion interne Sn → S1

le passage intersystèmes S1 → T1

la dégradation interne S1 → S0

la dégradation réciproque S1 + S0 → 2S0

le quenching S1 + Q → S0 + Q∗

Etats triplets :
la phosphorescence T1 → S0 + hν

la dégradation interne T1 → S0

le quenching T1 + Q → T0 + Q∗

les annihilations T1 + T1 → T1 + S0

T1 + T1 → S1 + S0

T1 + T1 → S0 + S0

Table 1.2 – Processus secondaires de désexcitation des états de première excitation
S1 et T1 dans les scintillateurs organiques.

1.3.2 Fluorescence dans les systèmes binaires et ternaires

Le mécanisme que nous venons de présenter s’applique à des milieux organiques
purs ne contenant qu’une seule molécule scintillante. Dans le cas des scintillateurs
liquides organiques, le système utilisé n’est pas unitaire mais binaire ou ternaire tel
que décrit schématiquement sur la figure 1.11.

Les solvants aromatiques, tels que le benzène, le toluène, le xylène ou encore le
pseudocumène ne sont pas d’excellents scintillateurs lors d’une utilisation pure. Les
rendements de fluorescence de ces solvants, que l’on définit par le rapport du nombre
de photons de fluorescence émis sur le nombre de molécules excitées, sont relative-
ment faibles : 0, 06 pour le benzène, 0, 14 pour le toluène, 0, 34 pour le xylène et 0, 33
pour le pseudocumène. De plus, la longueur d’onde de la lumière qu’ils émettent est
de l’ordre de 285 nm. Elle est située dans un domaine où les photocathodes des
tubes photomultiplicateurs ont des rendements quantiques faibles, ceux-ci chutant
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rapidement en-dessous de 300 nm. On observe également de l’auto-absorption du fait
d’un recouvrement partiel de leurs spectres d’émission et d’absorption, piqués aux
alentours de 265 nm. Enfin, les temps caractéristiques de leur émission de lumière
sont de l’ordre de la trentaine de nanosecondes[45]. Cela favorise la compétition des
processus non radiatifs cités dans le paragraphe précédent dont les temps caracté-
ristiques sont du même ordre de grandeur voire plus rapides.

Afin de pallier ces problèmes, une molécule scintillante peut être ajoutée au
système. On la nomme soluté primaire ou fluorophore primaire. Ces fluorophores sont
choisis pour leur rendement de fluorescence élevé, leur émission de lumière rapide
ainsi que la compatibilité entre le spectre de fluorescence du solvant et le spectre
d’absorption du fluorophore. On peut citer par exemple le PPO, très couramment
utilisé comme soluté primaire, qui a un rendement de fluorescence de 0, 83, un temps
de décroissance de 1, 4 ns et une longueur d’onde d’émission de l’ordre de 375 nm.

L’énergie d’excitation du solvant est transférée au soluté via des processus non
radiatifs ayant lieu dans des temps caractéristiques faibles de l’ordre de 10−11 s,
réduisant ainsi la compétition avec les processus secondaires non radiatifs du solvant.
Un premier processus, décrit par la théorie de Förster [45] et souvent nommé FRET1,
est une interaction dipôle-dipôle entre une molécule excitée du solvant dans un état
S1 et une molécule du soluté dans son état fondamental S̃0. Cette interaction à courte
portée est caractérisée par un taux de transfert d’énergie dépendant du temps de
décroissance τ des états excités S1 du solvant, de la distance entre les molécules en
interaction R et du rayon de Förster du soluté R0 :

Pte =
1
τ

·
(

R0

R

)6

Ce dernier se calcule selon la relation suivante :

R6
0 =

9000 ln 10 κ2 ΦD

128 π5 n4 NA

∫ ∞

0
FD(λ)εA(λ)

dλ

λ4

avec :
– κ un facteur d’orientation,
– ΦD le rendement quantique de fluorescence du solvant pur,
– n l’index de réfraction du solvant,
– NA = 6, 022.1023 mol−1 le nombre d’Avogadro,
– FD(λ) le spectre d’émission du solvant,
– εA(λ) le spectre d’absorption du soluté,
– λ la longueur d’onde des photons de fluorescence.

Le rayon de Förster dépend notamment du recouvrement des spectres d’émission du
solvant et d’absorption du soluté, il est typiquement de l’ordre de 100 Å. Il doit être
maximal afin d’assurer un transfert d’énergie optimal du solvant au soluté.

Un second processus, nommé transfert d’énergie par effet Dexter [28] ou par col-
lision, permet à des molécules du solvant excitées dans des états singulets ou triplets
de transférer leur énergie à une molécule du soluté par échange de charge (électron).
Cet échange nécessite un recouvrement des orbitales atomiques des molécules du
solvant et du soluté. Il a donc lieu lorsque la distance entre ces molécules est faible,

1. Förster Resonance Energy Transfert
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typiquement de l’ordre de 10 Å.

Un système binaire peut également être sujet à des phénomènes d’auto-absorption
et d’auto-quenching diminuant son rendement en lumière selon la concentration en
soluté primaire utilisée. Par exemple, on peut remarquer que la longueur d’onde
du maximum du spectre d’emission est toujours supérieure à la longueur d’onde
du spectre d’absorption (cf. spectres d’émission et d’absoption du bis-MSB1 sur
la figure 1.10). C’est un phénomène dû à une perte d’énergie entre l’excitation et
l’émission de photons de fluorescence, aussi appelé décalage de Stokes. Lorsque ce
décalage est trop faible, le recouvrement des spectres d’émission et d’absorption du
soluté devient important et un phénomène d’auto-absorption apparaît, réduisant
alors le rendement en lumière du scintillateur. Le phénomène d’auto-quenching est
dû à l’interaction de deux molécules du soluté donnant lieu à des processus non ra-
diatifs ainsi qu’à une dégradation du spectre de fluorescence du soluté. Dans ce cas,
une troisième molécule en faible concentration peut alors être utilisée pour pallier ce
problème, nommée soluté secondaire ou wavelength shifter (i.e. décaleur de longueur
d’onde). Typiquement, la longueur d’atténuation des photons dans un système ter-
naire est supérieure ou égale à 1 m alors qu’elle est inférieure ou égale à 10 cm dans
un système binaire et 1 cm dans un système unitaire[66].

Le transfert d’énergie du soluté primaire au soluté secondaire est principale-
ment d’ordre radiatif du fait des faibles concentrations employées. On peut citer par
exemple le bis-MSB, le POPOP2 ou bien diméthyl-POPOP 3, qui ont des temps de
décroissance de l’ordre de la nanoseconde et un spectre d’émission de lumière piqué
autour de 420 nm. L’intérêt de ces solutés secondaires est double car, en plus de
diminuer les effets d’auto-absorption et d’auto-quenching, ils permettent de décaler
encore plus la longueur d’onde d’émission de la lumière de fluorescence au-dessus de
400 nm, région où le rendement quantique des photocathodes des photomultiplica-
teurs est le meilleur.

Par exemple, la figure 1.10 représente les spectres de fluorescence et d’absorption
des différents composants d’un cocktail scintillant, mesurés dans du cyclohexane :
le toluène [37], le PPO [37] et le bis-MSB [101]. Leurs spectres sont respectivement
en rouge, vert et bleu, avec les spectres de fluorescence en trait plein et les spectres
d’absorption en traits pointillés. On remarque un recouvrement entre les spectres
de fluorescence du toluène et d’absorption du PPO entre 275 nm et 325 nm per-
mettant un transfert de l’énergie d’excitation du toluène vers le PPO. Cette énergie
d’excitation est ensuite transférée au bis-MSB du fait du recouvrement des spectres
d’absorption du bis-MSB et d’émission du PPO autour de 350 nm. Enfin, le bis-MSB
émet une lumière de fluorescence piquée à 425 nm avec un faible taux de recouvre-
ment avec son spectre d’absorption.

1. bis-MSB : 1,4-bis(2-méthylstyryl)benzène
2. POPOP : 1,4-bis-[2-(5-phényloxazolyl)]benzène
3. diméthyl-POPOP : 1,4-bis-[2-(4-méthyl-5-phényloxazolyl)]benzène
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Figure 1.11 – Diagrammes de Jablonski simplifiés : à gauche représentant les processus d’absorption et d’émission de fluorescence dans
une molécule aromatique ; à droite représentant le processus de scintillation simplifié au sein d’un cocktail scintillant à base de trois
molécules.
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Chapitre 2

Développement de la cible active
scintillante

2.1 L’extraction liquide-liquide

L’idée originale de ce nouveau détecteur provient de la technique PERALS déve-
loppée par J.W. McKvleen et W.J. McDowell [63] dans les années 1980 et utilisée de
nos jours par les radiochimistes pour des analyses d’échantillons par spectrométrie
alpha. Le principe est de mettre un actinide en solution dans un liquide organique
scintillant grâce à la méthode de l’extraction liquide-liquide.

La préparation du volume “actif” du détecteur s’effectue à partir de deux solu-
tions : l’une aqueuse et l’autre organique. La solution aqueuse est une solution acide
contenant l’actinide que nous souhaitons extraire dans le scintillateur. La solution
organique contient le cocktail scintillant, le solvant et un ou plusieurs solutés, auquel
nous avons ajouté une molécule extractante. Nous avons utilisé l’HDEHP1 comme
molécule extractante.

Déroulement de l’extraction :
1. Dans un premier tube à essai, on effectue un mélange des composants du

scintillateur et on ajoute la molécule extractante. Dans un second tube à essai,
on dispose de la solution aqueuse d’actinide. Dans certains cas, selon l’actinide
à extraire, le pH de la solution aqueuse doit être ajusté.

2. Les deux solutions sont alors mélangées puis agitées pendant environ 10 mi-
nutes.

3. Les deux phases sont séparées par centrifugation à 2000 tours/minute pendant
environ 5 minutes.

4. Ces phases n’étant pas miscibles et la phase organique ayant une densité plus
faible que l’eau en général, elle se retrouve dans la partie supérieure du tube
à essai et on peut la récupérer à l’aide d’une pipette.

5. La phase organique ainsi récupérée est dégazée par un bullage à l’argon sa-
turé en solvant afin de minimiser toute présence de dioxygène dans la phase
organique.

6. La phase organique peut être transférée dans la cellule voulue. Les solvants
organiques étant volatiles, il faut également sceller efficacement le dispositif

1. HDEHP : acide di-(2-ethylhexyl)phosphorique
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avec de la colle époxy à séchage rapide.

Bien que le procédé d’extraction soit simple, certains facteurs influent sur le ren-
dement d’extraction de l’actinide en phase organique : le volume des solutions, la
concentration en actinide ou encore le pH de la solution aqueuse.

Considérons la réaction d’extraction par de l’HDEHP suivante : l’actinide étant
symbolisé par le cation Mn+ et l’HDEHP par le dimère n(HA)2 :

Mn+ + n(HA)2 ↔ M(HA2)n + nH+

A partir du pH de la solution aqueuse, de la concentration en HDEHP et de la
constante d’équilibre K de la réaction, il est possible de calculer le coefficient de
distribution D de l’actinide [25, 5] :

D = K ·
[(HA)2]n

10−n · pH

Ce coefficient est caractéristique de la qualité d’une extraction et intervient dans
le calcul du taux d’actinide récupéré dans la phase organique :

P = 100 ·
D · Vorg

Vaq

1 + D · Vorg

Vaq

Ainsi, plus le coefficient de distribution est élevé, meilleur est le taux de récupé-
ration. De même, ce taux augmente aussi lorsque le rapport des volumes de solution
organique sur aqueuse augmente. Une étude exhaustive sur l’extraction de différents
actinides par de l’HDEHP a déjà été effectuée et permet de déterminer les intervalles
de pH optimisant le taux de récupération [25]. Ces mesures ont été éffectuées avec
un rapport Vorg/Vaq = 0, 5 et une concentration en extractant constants. Pour des
actinides tels que le plutonium ou le thorium, la récupération est proche de 100%
sur une large plage de pH ∼ 5 à pH ∼ 0. Dans le cas du californium ainsi que de
l’uranium ou de l’américium, la récupération chute sensiblement en-dessous de 70%
à partir de pH = 2, 4, et l’extraction n’est plus possible en dessous de pH = 1, 3. La
récupération est maximale pour des valeurs de pH ∼ 3.

Lors des extractions que nous avons réalisées, nous nous sommes placés dans des
conditions similaires avec un rapport Vorg/Vaq = 0, 5, un pH ajusté selon l’actinide
d’après les valeurs citées ci-dessus et des concentrations en extractant de l’ordre de
0, 05 mol/L à 0, 1 mol/L.

2.2 Dispositifs

2.2.1 Cellules

Une fois l’extraction réalisée, nous disposons de différents systèmes de couplage
à un tube photomultiplicateur. Le premier système, mis en place au début du dé-
veloppement de la cible active, est représenté schématiquement par la figure 2.1. Le
liquide scintillant est extrait dans un tube à essai en borosilicate dont le bouchon
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2.2.2 Guides optiques

Afin de ne pas endommager les tubes photomultiplicateurs lors d’utilisations
de la cible active scintillante sous faisceau de neutrons, nous avons dû utiliser des
guides optiques pour coupler les cellules scintillantes aux tubes photomultiplicateurs.
Afin de transmettre un maximum de lumière de fluorescence par le guide optique,
nous avons testé différents systèmes : un endoscope (faisceau de fibres optiques),
des tubes : peints avec de la peinture réfléchissante ou contenant différents papiers
réfléchissants : Mylar aluminisé, 3M™Solar Mirror Film 1100 et 3M™Specular Film
DF2000MA. Ces deux derniers papiers sont à base de polymères multicouches et
possèdent, selon les données des constructeurs, une réflectance supérieure à 90%
pour des photons de longueur d’onde comprise entre 400 nm et 775 nm et d’angle
d’incidence compris entre 0° et 80°. L’angle d’incidence est défini comme l’angle
entre la trajectoire du photon et la normale au papier réfléchissant. Différentes lon-
gueurs et diamètres de tubes ont également été testés.

Les mesures de transmission en lumière ont été réalisées avec une cellule scin-
tillante contenant du 252Cf. Nous avons mesuré la position du pic alpha dans le
spectre en énergie déposée dans la cible active pour chaque couplage optique et
l’avons rapporté à la position du pic alpha pour une cible active sans guide de lu-
mière, avec un couplage grâce à de la graisse optique. Ces mesures sont rassemblées
dans le tableau 2.1.

Configuration du guide optique Transmission
Diamètre (mm) Longueur (cm) Réflecteur Pic alpha

8 10 Al nu 34%
8 10 Al + 5 mm peinture 21%
8 10 Al + 10 mm peinture 16%

10 30 DF2000MA 14%
12 39 DF2000MA 22%

20 10 Solar Mirror Film 1100 31%
20 10 DF2000MA 53%

20 60 DF2000MA 37%
20 60 Mylar aluminisé 6%

20 30+30 (coude 20°) DF2000MA 30%

Table 2.1 – Mesures de transmission en lumière pour différents guides optiques.

Ces mesures montrent que la meilleure transmission en lumière est obtenue avec
le papier 3M™Specular Film DF2000MA. Nous mesurons une transmission de 53%
et 37% pour des tubes de diamètre 20 mm et respectivement de longueur 10 cm et
60 cm. Le papier 3M™Solar Mirror Film 1100 n’atteint que 31% pour un tube de
diamètre 20 mm et longueur 10 cm. La transmission grâce à du Mylar aluminisé
dans un tube de diamètre 20 mm et longueur 60 cm est très faible : 6%. Pour tous
les guides optiques, nous avons également observé une dégradation de la résolution
en énergie des alphas, avec une résolution de 25% pour le tube coudé de 60 cm au
DF2000MA, ainsi qu’une dégradation de la PSD.
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2.3 Efficacité de détection

Comme nous l’avons vu au début de cette partie, l’une des principales caractéris-
tiques de la cible active scintillante est son efficacité de détection très élevée pour les
fragments de fission comme pour les alphas. Dans un liquide organique scintillant, les
fragments de fission du 252Cf, ayant une énergie comprise entre 70 MeV et 100 MeV,
ont un parcours variant entre 20 µm et 30 µm, et les alphas de 6, 118 MeV un par-
cours de 50 µm. Le tableau 2.2 donne les parcours moyens dans un scintillateur de
type DIN1 d’un alpha de 6, 118 MeV et de différents fragments de fission du 252Cf
issus de calculs Monte Carlo avec le code SRIM-2008 [105].

Particule Energie (MeV) Parcours moyens(µm)

α 6,118 49,0
109Ru 105 25,0
143Ba 80 22,3
103Nb 107 27,0
149Ce 73,5 21,3
114Pd 103 24,7
138Xe 84,9 20,0
99Zr 107 27,3

153Nd 68,8 20,0
121Cd 101 24,7
131Sb 93,3 24,0
115Ag 106 24,4
137Cs 86,4 23,0

Table 2.2 – Parcours moyens calculés par le code SRIM-2008 pour des alphas ainsi
que des fragments de fission issus de la décroissance du 252Cf.

Compte-tenu de ces parcours moyens, les pertes de fragments de fission ou d’al-
phas sont dues à des effets de bord tels que présentés schématiquement sur la figure
2.4. Lorsque la fission ou la décroissance alpha a lieu à une distance du bord de la
cellule inférieure au parcours des particules émises, volume nommé peau, ces der-
nières peuvent sortir sans déposer toute leur énergie. Le rapport du volume de cette
peau au volume total de la cellule est dimensionnant pour l’efficacité, et majore le
taux de pertes. En effet, tout événement dans la peau ne conduit pas systémati-
quement à un dépôt partiel et n’entraîne pas forcément une perte de comptage. On
peut noter par ailleurs que les fragments de fission étant émis dans des sens opposés
le long de l’axe de fission, seules les fissions ayant lieu proche du bord de la cellule
et dont l’axe de fission est tangent à la paroi conduiront à la perte des deux frag-
ments. Les autres cas conduiront à la perte de l’un des deux fragments et donc à la
détection complète du fragment complémentaire. Par conséquent, les géométries à
angles saillants ou à forte courbure occasionnent des pertes de comptage plus élevées.

Afin de quantifier exactement ces effets, nous avons réalisé des simulations Monte

1. DIN : di-isopropylnaphtalène
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Figure 2.6 – Représentation schématique de la géométrie en tube à essai utilisée
pour les simulations. Les parties rouge, jaune et grise et vertes représentent la peau
où peuvent avoir lieu des pertes de comptage. La partie bleu représente la quantité
de liquide où aucune perte de comptage n’a lieu.

2.3.1 Efficacité de détection des alphas

La figure 2.7 représente les spectres de dépôt d’énergie des alphas provenant de
la décroissance du 252Cf pour les quatre géométries différentes : la géométrie cylin-
drique en rouge, tube à essai en bleu, hémisphérique en vert et sphérique en orange.
Le pic à 6, 118 MeV correspond à un dépôt total de l’énergie par l’alpha dans le
scintillateur. Les évènements à plus basse énergie proviennent de dépôts partiels
d’énergie des alphas. Conformément à nos prévisions, les pertes sont plus impor-
tantes pour les géométries cylindriques que tube à essai, ainsi que respectivement
pour les géométries hémisphériques ou sphériques.

Expérimentalement, nous pouvons estimer un seuil de détection de l’ordre de
4, 1 MeV. Pour les quatre géométries cylindrique, tube à essai, hémisphérique et
sphérique, les pertes d’alphas avec un seuil de 4, 1 MeV sont respectivement de
1, 15%, 0, 60%, 0, 57% et 0, 48%.
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nements où les deux fragments s’échappent et ne déposent qu’une partie de leur
énergie. La zone notée B correspond à un premier palier situé entre environ 90 MeV
et 100 MeV. Dans ce cas, l’énergie déposée par les deux fragments est supérieure à
l’énergie cinétique du fragment lourd mais inférieure à celle du fragment léger. On
retrouve ainsi dans cette zone des évènements liés soit à l’échappement des deux
fragments donnant lieu à un dépôt partiel de chacun des deux fragments, soit à
l’échappement du fragment léger qui dépose une partie de son énergie et la détec-
tion complète du fragment lourd. Enfin, la zone notée C se situe au-delà de l’énergie
cinétique du fragment léger donc tous les cas de figure sont possibles avec les échap-
pements de l’un des deux ou bien des deux fragments. Avec un seuil expérimental
de 87 MeV, les pertes pour les géométries cylindriques, tube à essai, hémisphériques
et sphériques sont respectivement de 1, 1.10−4, 3, 0.10−6, 1, 3.10−6 et 2, 2.10−7 (%).

Figure 2.8 – Spectres de dépôt d’énergie de la paire de fragments de fission
109Ru/143Ba dans quatre cellules : cylindrique, tube à essai, hémisphérique et sphé-
rique de volume 1 cm3 contenant du DIN.

Les efficacités de détection des fragments de fission et des alphas, ainsi que le
rapport du volume de peau au volume total sont rassemblés dans le tableau 2.3.

Géométrie Vpeau/Vtot Pertes alpha Pertes fragments

sphère 0, 0240 0, 48% 2, 2.10−7%
hémisphère 0, 0286 0, 57% 1, 3.10−6%
tube à essai 0, 0301 0, 60% 3, 0.10−6%

cylindre 0, 0577 1, 15% 1, 1.10−4%

Table 2.3 – Efficacités de détection des fragments de fission (seuil à 87 MeV), des
alphas (seuil à 4, 1 MeV) et rapport du volume de peau au volume total pour les
différentes géométries simulées.
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2.3.2.1 Influence de l’asymétrie de la fission

Les simulations précédentes ont été effectuées avec une paire de fragments 109Ru/143Ba,

dont le rapport des masse
MRu

MBa

vaut 0,762. Il s’agit là d’une fission asymétrique du
252Cf. Afin de connaître l’influence du partitionnement en masse sur ces résultats,
nous avons également simulé la détection d’autres paires de fragments issus de la
fission spontanée du 252Cf [31] telles que : 99Zr/153Nd, 114Pd/138Xe, 103Nb/149Ce,
121Cd/131Sb et 115Ag/137Cs, pour des rapports de masse allant de 0,647 à 0,924.

La figure 2.9 représente les pertes de comptage par fission en fonction du rap-
port des masses des fragments. On remarque que les pertes restent relativement
constantes, avec une moyenne de 5, 65.10−6 pertes sur toute la plage en rapport des
masses. Les variations autour de la valeur moyenne ne montrent pas d’évolution en
fonction de l’asymétrie et sont inférieures à 5%. L’asymétrie de la fission n’influe
donc pas sur l’efficacité de détection de la cible active scintillante.

Figure 2.9 – Evolution des pertes de comptage en fonction de l’asymétrie de la
fission pour une géométrie cylindrique de rayon 3,75 mm et d’épaisseur 2,26 cm
contenant du DIN.

2.3.2.2 Systématique de l’efficacité de détection des fragments de fission
pour une cellule cylindrique

Dans le cadre de mesures avec la cible active scintillante, nous pouvons utiliser
des cellules cylindriques de différentes épaisseurs et de différents diamètres adap-
tés aux besoins de l’expérience. Afin de s’affranchir des simulations pour connaître
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l’efficacité de détection de chaque cellule que nous pourrions utiliser, nous avons
dû réaliser une systématique de l’efficacité de détection en fonction du rayon de la
cellule ainsi que de son épaisseur. Des simulations sur trois régions d’une cellule
cylindrique ont été effectuées (cf. figure 2.5) : la base du cylindre (en gris), la pa-
roi (en rouge) et la jonction (en vert) ; le tout représentant une peau d’épaisseur
50 µm où les fragments peuvent s’échapper. Plusieurs simulations ont été réalisées
pour chaque région avec des cylindres de rayon variant de 0, 1 mm à 50 mm. Nous
obtenons une systématique des pertes en fonction du rayon r en centimètres pour
chaque type de peau dont l’ajustement vaut :

Pb(r) = 1, 48831.10−5 (%)

Pp(r) = 1, 48831.10−5 + 6, 7036.10−4.e−0,62137.r (%)

Pj(r) = 0, 648262 − 6, 89316.10−6.r + 7, 14568.10−2.e−0,599737.r (%)

(2.1)

On peut ensuite normaliser chaque contribution par rapport au volume total de
la cellule. Pour des peaux d’épaisseur e = 50 µm dans une cellule cylindrique de
hauteur h et de rayon r, leurs volumes valent :

Vb(r, h) = 2πe(r − e)2

Vp(r, h) = πh
(
r2 − (r − e)2

)

Vj(r, h) = 2πe
(
r2 − (r − e)2

)

Vc(r, h) = π(h − 2e)(r − e)2

(2.2)

et les pertes totales se calculent simplement selon :

Ptot(r, h) =
∑

i=b,p,j,c

Pi(r)Vi(r, h)
Vtot(r, h)

(2.3)

La figure 2.10 représente ces pertes en fonction du rayon du cylindre et pour diffé-
rentes épaisseurs de 0,25 mm à 50 mm. Les pertes diminuent dès lors que l’épaisseur
ou le rayon de la cellule augmentent. Elles restent néanmoins très faibles même pour
de très petits volumes.

2.3.3 Conclusion

Pour une cellule cylindrique de 3, 5 mL, d’épaisseur 5, 0 mm et de rayon 15 mm,
les pertes totales en fission et en alpha, avec des seuils de détection respectivement
à 87 MeV et 4, 1 MeV, sont de 9, 2.10−5% et 0, 96% .

Les incertitudes sur ces résultats peuvent provenir du partitionnement des masses
à la fission et du pouvoir d’arrêt des fragments dans le milieu. Le code MCNPX 2.6
utilise des tables de pouvoir d’arrêt des ions lourds en fonction de leur énergie que
nous avons ajustées grâce au code SRIM-2008 [105]. Leur incertitude est inférieure
à 5%, soit une variation maximale de 1, 5 µm sur le parcours des fragments de
fission. Par ailleurs, les résultats précédents sur l’asymétrie de la fission montrent une
variation des pertes de comptage inférieure à 5% par rapport à leur moyenne pour
différentes paires de fragments de fission dont les parcours varient entre 20, 0 µm et
27, 3 µm. On peut donc considérer que l’incertitude relative sur nos calculs est de
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2.4 Distorsion du spectre de neutrons induisant

la fission dans la cible active scintillante

Nous venons de voir que nous pouvons atteindre une très bonne précision avec
une cellule cylindrique d’épaisseur 5, 0 mm et de rayon 15 mm. Cependant, les scin-
tillateurs organiques sont très riches en hydrogène et lors de mesures de sections
efficaces de fission induite par neutrons, les neutrons peuvent perdre de l’énergie
dans le détecteur avant d’induire une fission. Or, l’énergie du neutron induisant une
fission est mesurée par temps de vol entre une cible de production de neutrons et
le temps à partir duquel a lieu la fission. Cette mesure ne prend pas en compte la
perte d’énergie du neutron due aux diffusions qu’il peut avoir subi avant la fission
et la section efficace de fission mesurée peut être ainsi surestimée. C’est ce que l’on
appelle la distorsion du spectre de neutrons induisant la fission.

Nous avons effectué des simulations Monte Carlo à l’aide du code MCNPX 2.6
afin d’estimer le taux de distorsion. Ce dernier est défini, pour un faisceau de neu-
trons d’énergie E0, comme le rapport du nombre de fissions induites par des neutrons
d’énergie inférieure à E0 sur le nombre total de fission. Différentes simulations avec
des neutrons d’énergies comprises entre 1 MeV et 20 MeV ainsi que différentes tailles
et compositions de cibles actives scintillantes ont été réalisées. La géométrie utilisée
est un pavé de hauteur et largeur de scintillateur constants de 5 cm. Sa profon-
deur varie entre 1 mm et 10 mm. Le scintillateur, du DIN dopé à l’uranium 235,
est contenu dans une enveloppe d’épaisseur variant entre 1 mm et 10 mm. Elle peut
être composée d’aluminium, de quartz, d’acier inoxydable ou bien d’acrylique.

Un faisceau unidirectionnel de neutrons mono-énergétiques est envoyé sur la cible
active scintillante. Pour chaque géométrie simulée, nous traçons ensuite un spectre
en énergie des neutrons ayant induit une fission dans le cocktail scintillant tel que
ceux présentés sur la figure 2.12. Le spectre de gauche a été calculé pour une cel-
lule de cocktail scintillant de 2 mm de profondeur contenue dans une enveloppe
d’aluminium d’épaisseur 1 mm. Celui de droite a été calculé pour une cellule de
cocktail scintillant de 10 mm de profondeur contenue dans une enveloppe d’alumi-
nium d’épaisseur 1 mm. On observe respectivement des taux de distorsion de 15, 1%
et 44, 8%.

Nous avons également simulé différents matériaux et épaisseurs pour l’enveloppe
de la cellule scintillante. Les taux de distorsion calculés en fonction du matériau
et de son épaisseur sont présentés sur la figure 2.13. La courbe rouge représente
l’aluminium, la verte du quartz, la bleue de l’acier inoxydable et la courbe orange de
l’acrylique. La profondeur de liquide scintillant est fixée à 1 mm et les neutrons ont
une énergie incidente de 1 MeV. On remarque que la distorsion du spectre augmente
avec l’épaisseur de matériau utilisé mais que l’aluminium permet de minimiser la
distorsion avec un taux d’environ 11, 8% pour une épaisseur de 1 mm.

Enfin, l’évolution du taux de distorsion pour une cellule en aluminium d’épaisseur
1 mm en fonction de l’épaisseur du liquide scintillant est représentée sur figure 2.14.
L’énergie incidente des neutrons vaut 1 MeV pour la courbe rouge, 5 MeV pour
la courbe verte, 10 MeV pour la courbe bleue et 20 MeV pour la courbe orange.
L’épaisseur de liquide a une influence importante sur la distorsion du spectre de
neutrons. Pour des neutrons d’énergie 1 MeV, on observe un taux de distorsion de
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Figure 2.12 – Spectres en énergie simulés pour des neutrons d’énergie incidente
1 MeV ayant induit une fission dans la cible active scintillante.

11, 8% pour 1 mm de liquide et jusqu’à 44, 8% pour 10 mm de liquide. On peut noter
également lorsque l’énergie du neutron augmente, la section efficace de diffusion du
neutron sur le matériau diminue et donc que le taux de distorsion diminue également.
Pour une épaisseur de liquide de 1 mm, les taux de distorsion pour des neutrons de
5 MeV, 10 MeV et 20 MeV sont respectivement de 7, 5%, 3, 2% et 2, 5%.

Figure 2.13 – Taux de distorsion simulé du spectre de neutrons en fonction de
l’épaisseur de différentes cellules en aluminium, en quartz, en acier inoxydable et
en acrylique, pour des neutrons incidents d’énergie 1 MeV. L’épaisseur de liquide
scintillant est fixée à 1 mm.

Afin d’optimiser les mesures de sections efficaces de fission induites par neutrons,
nous devrons minimiser les épaisseurs de matière traversées par les neutrons. Pour
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2.5 Discrimination des évènements dans la cible

active scintillante

2.5.1 Principe de la discrimination de forme du signal

Comme présenté dans le chapitre 1, différentes particules en interaction avec le
scintillateur vont donner lieu à des émissions de lumière dont les composantes lente
et rapide diffèrent. La figure 2.15 représente les signaux moyens de fluorescence
mesurés pour des évènements de type fission, alpha et gamma dans une cible active
scintillante à base de EJ-309 (cocktail scintillant disponible dans le commerce) dopée
au 252Cf.

On remarque bien ici une composante lente des gammas moins élevée que celles
des alphas et des fragments de fission due à une plus faible quantité d’ionisations
créées dans le liquide. Pour les fragments de fission, leur pouvoir ionisant dans le
scintillateur étant plus important que celui des alphas, on s’attendrait également
à observer une composante lente plus importante que pour les alphas, mais nous
observons l’inverse. Ce comportement pour les fragments de fission n’a pas encore
pu être compris.

Figure 2.15 – Signaux de fluorescence moyens des évènements fission, alpha et
gamma dans une cible active scintillante en EJ-309 dopée au 252Cf.

L’analyse de la forme de ces signaux nous permet ensuite d’identifier le type
de particule détectée. Il s’agit de la discrimination de forme du signal, ou PSD1

[15, 72]. La PSD peut être réalisée par plusieurs méthodes, les plus courantes étant
la détection du passage à zéro, nommée zero-crossing technique, et l’intégration de
charges. La première consiste à détecter le passage par zéro d’un signal bipolaire,
ce dernier résultant du traitement du signal de fluorescence traité par un discrimi-
nateur à fraction constante. Le temps du passage par zéro étant dépendant de la

1. Pulse Shape Discrimination
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rer une section efficace de fission induite par neutrons. Une bonne séparation est
observée pour les cocktails scintillants basés sur du DIN et du EJ-309.

2.5.2 Optimisation de la PSD dans la cible active

La qualité d’une PSD peut être déterminée par le calcul d’un facteur de mérite,
souvent utilisé pour quantifier la discrimination des protons de recul et des gammas
dans les scintillateurs classiques. Le facteur de mérite entre deux types d’évènements
i et j se calcule grâce à la projection de l’histogramme de discrimination sur l’axe
des ordonnées. Le facteur de mérite est le rapport de la différence des centroïdes des
pics associés aux évènements sur la somme de leurs largeurs à mi-hauteur [49] :

FOMij =
Ci − Cj

FWHMi + FWHMj

La qualité de la PSD va varier selon les portes d’intégration utilisées. Habituel-
lement, la porte rapide commence dès la montée du signal et se termine quelques
nanosecondes après son maximum. La porte lente est sa complémentaire jusqu’à
la fin du signal, typiquement 240 ns. Le temps de montée d’un signal de fluores-
cence d’une cible active scintillante à base d’EJ-309 est de l’ordre de 10 ns (cf. figure
2.15). Le réglage standard des portes d’intégration sur ce genre de signaux est donc :
t0 = 10 ns, t1 = 25 ns et t2 = 250 ns afin d’intégrer la montée du signal et le début
de sa décroissance dans la porte rapide.

Ces réglages ne sont cependant pas optimums. La figure 2.19 présente les diffé-
rents facteurs de mérite pour la discrimination alpha-fission (courbe verte), alpha-
gamma (courbe rouge) et fission-gamma (courbe bleue) en fonction de la longueur
de la porte rapide lorsque son origine est fixée au début du signal à t0 = 10 ns.
La meilleure PSD est obtenue pour une porte rapide de 28 ns avec des facteurs de
mérite de : FOMα,γ = 2, 41, FOMα,Fission = 0, 95 et FOMFission,γ = 1, 79.

La PSD peut encore être améliorée en n’intégrant plus la montée du signal mais
uniquement sa partie décroissante. La figure 2.20 présente les différents facteurs
de mérite pour la discimination alpha-fission (courbe verte), alpha-gamma (courbe
rouge) et fission-gamma (courbe bleue) en fonction de la longueur de la porte rapide
dont l’origine est cette fois fixée au début de la décroissance du signal à t0 = 21 ns.
On obtient alors la meilleure PSD avec une porte rapide de 10 ns pour laquelle les
facteurs de mérite valent FOMα,γ = 2, 77, FOMα,Fission = 1, 07 et FOMFission,γ =
2, 17.

Enfin, on peut s’intéresser à l’origine de la porte rapide dans la décroissance du
signal. La figure 2.21 représente les différents facteurs de mérite pour la discimi-
nation alpha-fission (courbe verte), alpha-gamma (courbe rouge) et fission-gamma
(courbe bleue) en fonction de l’origine de la porte rapide de durée fixée à 10 ns. Les
performances de la PSD se dégradent dès que l’origine de la porte rapide s’éloigne
du maximum du signal se trouvant à 20 ns. Les meilleurs résultats sont obtenus avec
une origine fixée à 21 ns.

Ces réglages doivent être ajustés selon le scintillateur utilisé mais dans la plupart
des cas, nous avons observé qu’une porte rapide de l’ordre de la dizaine de nanose-
condes démarrant une à deux nanosecondes après le maximum du signal donnera la
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Figure 2.19 – Facteurs de mérite pour la discrimination alpha-fission (en vert),
alpha-gamma (en rouge) et fission-gamma (en bleu) en fonction de longueur de la
porte rapide d’origine fixée à t0 = 10 ns.

Figure 2.20 – Facteurs de mérite pour la discrimination alpha-fission (en vert),
alpha-gamma (en rouge) et fission-gamma (en bleu) en fonction de longueur de la
porte rapide d’origine fixée à t0 = 21 ns.

meilleure PSD pour la discrimination des alphas, des fissions et des gammas.
Dans le cadre d’un comptage du nombre de fissions, le paramètre le plus im-

portant est la séparation entre les protons et les fissions. Nous mesurons un facteur
de mérite pour la discrimination proton-fission en fonction de la charge totale des
évènements dans la cible active. Son évolution est représentée sur la figure 2.22 pour
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Figure 2.21 – Facteurs de mérite pour la discrimination alpha-fission (en vert),
alpha-gamma (en rouge) et fission-gamma (en bleu) en fonction de l’origine de la
porte rapide de durée fixée à 10 ns.

une mesure sous faisceau de neutrons de 18 MeV avec une cible active à base de
DIN contenant 1 kBq de 252Cf. L’histogramme de discrimination correspondant est
celui de la figure 2.18. Les facteurs de mérite que nous mesurons sont compris entre
1, 07 pour les faibles charges totales et 2, 55 pour les charges totales les plus élevées.
Ces résultats sont obtenus avec une porte rapide de 10 ns démarrant 2 ns après le
maximum du signal de fluorescence.
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2.5.3 Empilement d’évènements et détection de la fission

Nous avons constaté qu’une bonne PSD et une séparation entre les évènements
de fission et les protons de recul sont essentielles pour réaliser des mesures de section
efficace induite par neutrons avec la cible active scintillante. Cependant, la capacité
à compter les fissions peut se dégrader lors d’expériences sous faisceau de neutrons.
Le flux de neutrons va donner lieu à des empilements de signaux de fluorescence. La
conséquence de ces empilements est un changement de la charge des différentes com-
posantes lors de l’intégration et une pollution de l’histogramme de discrimination.
Or, les cocktails scintillants disposant d’une bonne séparation entre les évènements
protons de recul et les évènements de fission sont le DIN et l’EJ-309. Ces cocktails
ont une faible solubilité des actinides : jusqu’à 1 mg mL−1. Le taux de fission peut
être faible par rapport aux autres types d’évènements et notamment les protons de
recul. Il faut alors augmenter soit le flux de neutrons soit le volume du détecteur,
mais au final le taux de comptage devient élevé et on a un problème d’empilement
analogique des signaux qu’il faut pouvoir rejeter lors d’une mesure.

A ce jour, aucune méthode de réjection des empilements n’est disponible dans les
modules d’acquisition FASTER que nous utilisons. Nous avons donc implémenté un
algorithme de réjection des empilements qui permet de traiter des signaux échan-
tillonnés enregistrés par l’acquisition. Le principe de cette méthode de réjection
distingue trois cas d’empilements.

Le premier cas, et le plus rare, est celui d’un empilement parfait, c’est à dire que
le signal résultant correspond à un signal dont l’amplitude vaut la somme des deux
signaux empilés. Ce cas de figure ne peut pas être détecté par notre méthode.

Le second cas comporte des empilements dont les signaux sont très proches en
temps, et les deux signaux ne peuvent être distingués. Par contre le temps de mon-
tée de ce signal est supérieur à celui d’un signal sans empilement. Nous pouvons
donc les rejeter grâce à leurs temps de montée. Pour des signaux sans empilement,
la distribution du temps de montée est piquée sur une valeur caractéristique, typi-
quement 7 ns pour une cible active à base d’EJ-309 avec une largueur à mi-hauteur
de l’ordre de 2 ns. Le temps de montée d’empilements de signaux très proches en
temps s’étend jusqu’à 17 ns. Nous rejetons alors ce type d’empilements dès lors que
le temps de montée du signal est supérieur à 9 ns.

Le dernier cas consiste en l’empilement d’un signal sur la partie décroissante du
premier signal. La détection de ces cas est effectuée en deux phases. Nous utiliserons
par la suite des données provenant d’expériences hors faisceau. Les signaux échan-
tillonnés proviennent d’une cellule scintillante à base d’EJ-309 contenant 1 kBq de
252Cf et couplée à un tube photomultiplicateur Hamamatsu R6231.

La détection de ce dernier cas d’empilement commence par la dérivation du signal
échantillonné S(t). On peut déduire du théorème de Taylor [89] les deux relations
suivantes :

S(t − ah) = S(t) − ah · S ′(t) +
n∑

k=2

(−1)k(ah)k

k!
· S(k)(t) + o(hn) (2.6)

S(t + ah) = S(t) + ah · S ′(t) +
n∑

k=2

(ah)k

k!
· S(k)(t) + o(hn) (2.7)
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Ces deux relations nous permettent ensuite de calculer, par combinaison linéaire
avec a = [1; 3], une dérivée de S en t par approximation centrée à 3 pas : t ± h,
t ± 2h et t ± 3h :

S ′(t) =
155 S(t + h) − S(t + 2h) − S(t + 3h) + S(t − 3h) + S(t − 2h) − 155 S(t − h)

320h
(2.8)

Le nombre de pas de cette approximation a été choisi par compromis entre la pré-
cision de la dérivée calculée et le temps de calcul. Les signaux échantillonnés étant
bruités, l’approximation de la dérivée avec un calcul à un ou deux pas n’est pas
suffisamment précise et le bruit peut être détecté comme un empilement. Trois pas
suffisent pour calculer une dérivée de manière satisfaisante et s’affranchir du bruit.

La figure 2.23 représente deux signaux échantillonnés (haut) et leurs signaux
dérivés correspondants (bas). Ces deux signaux possèdent un empilement dont la
dérivation donne lieu à un maximum et un minimum suivant ceux du signal initial.
Une première approche pour détecter ces empilements serait de détecter le passage
par zéro ou bien via un seuil fixé pour le deuxième maximum. Cela fonctionnerait
dans le cas du signal empilé de droite. Cependant, dans le cas du signal de gauche,
l’empilement a lieu au début de la décroissance du signal principal. Du fait de sa
faible amplitude par rapport au signal initial, la dérivée ne présente pas de passage
par zéro, la petite variation qu’il engendre dans la dérivée restant de faible ampli-
tude dans le lobe négatif de la dérivée du signal principal. Une détection à seuil fixe
ne permet donc pas de rejeter ces cas d’empilement.

Figure 2.23 – Exemple de signaux échantillonnés (haut) et de leurs signaux dérivés
correspondants (bas).

Pour s’affranchir de cet effet, nous pouvons effectuer une détection du maximum
et du minimum sur une fenêtre en temps glissante ∆t. La largueur de cette fenêtre
a été choisie afin de pouvoir contenir le maximum et le minimum de la dérivée du
signal empilé qui est de l’ordre du temps de montée du signal : ∆t = 8 ns. Ainsi,
nous pouvons tracer un signal pile-up PU(t) de la différence d’amplitude entre les

58



maxima et minima en fonction du temps, détectés dans cette fenêtre :

PU(t) =
[

max (S ′) − min (S ′)
]t+∆t

t
(2.9)

La figure 2.24 représente les signaux pile-up correspondant aux deux signaux
précédents. On observe un premier pic correspondant au signal initial et un second
pic dû à un empilement. Une simple détection à seuil sur ces signaux permet ainsi
de détecter les empilements et de les rejeter.

Figure 2.24 – Exemple de signal de pile-up PU(t) construit à partir des deux
signaux présentées sur la figure 2.23.

2.5.3.1 Exemple pour la fission du 232Th

Dans cet exemple, des signaux échantillonnés ont été acquis avec une cible active
scintillante à base de DIN contenant 1 mg de 232Th sous faisceau de neutrons de
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2, 2 MeV sur l’accélérateur 4 MV du CEA-DAM de Bruyères-le-Châtel. Un histo-
gramme de discrimination sans réjection des empilements est présentée sur la figure
2.25. La section efficace de fission du 232Th pour des neutrons de 2, 2 MeV étant
de 316 mb et le courant limité à 6 µA sur l’accélérateur, le taux de fission atteint
reste faible, de l’ordre d’une fission par seconde. Les empilements nombreux de si-
gnaux dus aux protons de recul empêchent tout comptage des fissions à partir de
l’histogramme de discrimination.

Figure 2.25 – Histogramme de discrimination d’une cible active scintillante conte-
nant 1 mg de 232Th sous faisceau de neutrons de 2, 2 MeV sans réjection des empi-
lements.

Après traitement des signaux échantillonnés par le programme de réjection des
empilements, nous obtenons un histogramme de discrimination tel que présenté sur
la figure 2.26. Les évènements de fission ne sont plus pollués par les empilements et
peuvent être comptés.

Par ailleurs, on peut vérifier que l’on rejette bien la bonne quantité d’empilements
en calculant le taux d’empilements détectés. Ce dernier s’exprime en fonction du taux
de comptage dans la cible active τ0 et de la probabilité P0 d’avoir un seul évènement
dans l’intervalle de temps ∆t [49] :

RPU = τ0 · (1 − P0)

= τ0 · (1 − e−τ0∆t)

=
∆t→0

τ 2
0 · ∆t (2.10)

Pour un intervalle de temps et un taux de comptage fixes, le taux d’empilements
est constant au cours du temps. La figure 2.27 représente le nombre d’empilements
rejetés par notre programme en fonction du temps sur la partie décroissante du
signal principal. Il est légèrement décroissant, l’ajustement donne la relation 4200 −
1, 79 · t, et présente un déficit du nombre d’empilements rejetés aux temps faibles
inférieurs à 10 ns. Ce déficit s’explique par la présence d’empilements parfaits non
rejetés ainsi que par le cas des empilements de signaux très proches en temps, rejetés
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par le test sur le temps de montée mais non comptabilisés ici. Le taux de comptage
moyen lors de la mesure était de l’ordre de 150000 coups par seconde, ce qui donne
un taux d’empilements de l’ordre de 5175 coups par seconde pour une porte de
comptage de 230 ns. Avec un taux de 4200 empilements rejetés par seconde, soit
81, 2% des empilements de troisième type, auquel il faut ajouter 1, 5% d’évènements
rejetés lors de la vérification en temps de montée, notre programme permet de rejeter
82, 7% des empilements.

Figure 2.26 – Histogramme de discrimination d’une cible active scintillante conte-
nant 1 mg de 232Th sous faisceau de neutrons de 2, 2 MeV après réjection des empi-
lements.

Figure 2.27 – Distribution en temps des empilements détectés sur la partie dé-
croissante du signal principal.
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2.6 Résolutions en énergie et réponse du scintilla-

teur aux fragments de fission

Comme nous l’avons vu dans les paragraphes précédents, l’incorporation d’un ac-
tinide directement en solution dans le volume actif du détecteur permet d’atteindre
des efficacités de détection d’alphas et de fragments de fission très élevées. Cela si-
gnifie qu’ils déposent la totalité de leur énergie dans le scintillateur et que l’on peut
espérer mesurer leur énergie cinétique. Il faut cependant une bonne résolution en
énergie pour pouvoir faire des mesures précises d’énergie cinétique. La résolution
en énergie est gouvernée par la quantité de photons de scintillation émis et par la
sensibilité de la photocathode du tube photomultiplicateur aux longueurs d’onde
d’émission du scintillateur.

Avec une cible active scintillante à base de DIN contenant du 252Cf en solution
couplée à un tube photomultiplicateur Hamamatsu H6533 doté d’une photocathode
bialkali d’efficacité quantique 25%, la résolution en énergie aux alphas de 6, 118 MeV
du californium 252 est de l’ordre de 750 keV, soit 12%. L’utilisation de tubes pho-
tomultiplicateurs Hamamatsu R6231 et R7600U à photocathodes super bialkali et
ultra bialkali avec de meilleures efficacités quantiques (respectivement 35% et 45%)
permet d’atteindre de meilleures résolutions en énergie alpha, respectivement de
10% et 9%.

La distribution en énergie cinétique totale des fragments de fission du 252Cf est
centrée sur 187, 5 MeV avec une largueur à mi-hauteur de 26, 5 MeV [97]. La quantité
d’énergie déposée dans le scintillateur est bien plus importante que pour les alphas ;
on s’attend donc à ce que la quantité de photons de scintillations dus aux fragments
de fission soit plus importante et donc que la résolution en énergie soit meilleure.
Cependant, nous observons une distribution en énergie cinétique totale ayant une
largeur à mi-hauteur de 48%, soit 90 MeV. Une telle largeur ne peut pas provenir
de variations de l’énergie cinétique des fragments mais de la réponse du scintillateur
aux fragments de fission qui reste incomprise. Par exemple, nous savons que la valeur
du Qratio devrait augmenter avec la charge de la particule mais nous observons un
comportement différent avec les fragments de fission dont le Qratio est plus faible que
celui des alphas et ne varie pas.

Afin d’essayer de comprendre ces comportements, nous avons étudié la réponse
d’un scintillateur à base de DIN aux fragments de fission grâce à des mesures par
spectrométrie (en coïncidence avec un détecteur germanium). L’objectif était de
sélectionner une paire de fragments de fission avec le germanium et de mesurer la
réponse du scintillateur aux fragments sélectionnés. Cette coïncidence nous permet
de tracer l’énergie du rayonnement gamma détecté par le germanium en fonction du
temps après la fission dans la cible active scintillante, comme représenté sur la figure
2.28. L’axe des abscisses correspond au temps de détection du rayonnement gamma
et l’axe des ordonnées à son énergie. Outre la grande quantité de gammas prompts
à t ≃ 100 ns, on observe des rayonnements gammas retardés émis par des fragments
de fission formés dans des états isomériques. L’énergie et la durée de ces émissions
de rayonnements gammas sont caractéristiques des états isomériques d’un noyau et
nous permettent d’associer une fission à un fragment. On mesure par exemple deux
rayonnements gammas de 297 keV et 1279 keV émis par des états isomériques du
134
52Te de durées de vie respectives de 136 ns et 161 ns [39].
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Figure 2.28 – Histogramme bidimensionnel représentant l’énergie des rayonne-
ments gammas détectés par un germanium en fonction du temps après la fission
dans la cible active.

Si on sélectionne les fissions ayant lieu dans la cible active en coincidence avec les
émissions de rayonnements gammas de 1279 keV, on observe alors le dépôt d’énergie
dû à des paires de fragments tellure/palladium dans la cible active. On peut alors
comparer la distribution de cette paire de fragments dans l’histogramme de discri-
mination à celle de fissions non assignées à des fragments. La figure 2.29 représente
les distributions en charge totale Qtot et en Qratio des évènements de fission assignés
à la paire de fragments tellure/palladium (en bleu) et non assignés à une paire de
fragments (en rouge) pour des statistiques équivalentes.

Pour une paire de fragments donnée la largeur de la distribution en énergie ci-
nétique totale est typiquement de l’ordre de 12 MeV [97]. La largeur à mi-hauteur
de la distribution en charge totale de la paire tellure/palladium mesurée ici est de
l’ordre de 100 MeV. De plus, les écarts mesurés entre les distributions assignées et
non assignées à la paire tellure/palladium sont significativement inférieurs à leurs
écarts-types. Pour une même paire de fragments, la réponse du scintillateur varie
donc autant que pour toutes les fragmentations induisant une mauvaise résolution
en énergie et rendant impossible toute mesure précise de l’énergie cinétique totale.

63



Figure 2.29 – Distribution en charge totale Qtot et en Qratio des évènements de
fission assignés à la paire de fragments tellure/palladium (en bleu) et non assignés
à une paire de fragments (en rouge).
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2.7 Etude de cocktails scintillants

Les cocktails scintillants que avons utilisés avant cette étude sont l’Alphaex com-
mercialisé par Ordela Inc. et un cocktail basé sur du DIN (DIN #1). Leur composi-
tion est détaillée dans le tableau 2.4. Cependant, ils ne permettent pas d’utiliser des
actinides en concentrations élevées tout en ayant une bonne séparation alpha/fission.
Le DIN #1 offre une bonne séparation entre les protons de recul et les fragments
de fission mais la solubilité des actinides dans ce solvant reste faible , au maximum
1 mg mL−1 de 232Th et 3 mg mL−1 d’235U. Avec l’Alphaex, nous avons pu mettre en
solution jusqu’à 17 mg mL−1 de 232Th et 50 mg mL−1 d’uranium naturel mais les
protons de recul recouvrent les fragments de fission sur l’histogramme de discrimi-
nation.

Nous avons donc dû réaliser une étude de cocktails scintillants afin de trouver un
nouveau cocktail scintillant remplissant ces deux conditions : une bonne solubilité
des actinides dans le solvant et une bonne séparation entre les protons de recul et
les fragments de fission.

2.7.1 Les cocktails scintillants liquides

Dans la recherche de nouveaux cocktails scintillants, nous ne nous sommes pas
limités au cahier des charges cité précédemment mais avons également testé des so-
lutions présentant d’autres avantages. Ainsi, nous avons testé le scintillateur EJ-315
qui est un scintillateur à base de benzène deutéré. L’avantage est qu’il possède un
atome d’hydrogène pour 141 atomes de deutérium. La quantité de protons de recul
est donc beaucoup plus faible que pour les autres scintillateurs et les deutons de
recul sont moins énergétiques donc cela pourrait améliorer la séparation entre les
protons (ou deutons) et les fissions en limitant la perte d’énergie des neutrons. Par
ailleurs, cela permet de réduire la quantité de captures radiatives des neutrons ther-
miques par l’hydrogène. Nous avons également cherché à utiliser des solvants moins
nocifs tels que le linear-alkyl-benzène (LAB), un solvant utilisé comme alternative
au pseudocumène dans les détecteurs grands volumes [52, 9], ou encore l’EJ-309.

Pour ce qui est de l’amélioration de la PSD, nous avons sélectionné des solvants
connus pour avoir une bonne PSD tels que les dérivés du naphtalène (méthylnaph-
thalene et di-isopropylnaphthalène) ou le xylène. Ce dernier est le solvant utilisé
dans le NE213 [93, 99] qui possède la meilleure PSD en terme de discrimination
neutron/gamma des scintillateurs organiques. Nous avons également sélectionné le
toluène, solvant utilisé dans l’Alphaex, car il possède une bonne solubilité des acti-
nides.

Pour améliorer la PSD, il est également possible de jouer sur les fluorophores
et d’utiliser des PSD enhancers ou activateurs de PSD. Comme nous avons pu le
voir avec le DIN et l’Alphaex, la PSD des fragments de fission est inattendue dans
le sens où la valeur du Qratio devrait augmenter avec la charge de la particule mais
est plus faible que pour les alphas. Bien que ce phénomène ne soit pas compris, il
est imputable au fait que les densités d’ionisation en fragments de fission sont très
élevées. Une des stratégies que nous avons adopté consiste à augmenter la concen-
tration en fluorophore. Pour cela le PPO est un fluorophore de choix car il possède
la meilleure solubilité dans les solvants organiques. Dans cette stratégie, nous nous
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sommes inspirés du travail de N. Zaitseva [104] qui a montré qu’une augmentation
de la concentration en fluorophore permettait d’obtenir une PSD dans les scintilla-
teurs plastiques. L’autre stratégie consiste en l’utilisation de molécules organiques
jouant le rôle d’activateurs de PSD. Ces molécules, telles que le naphthalène ou le
di-isopropylnaphthalène, possèdent des durées de vie d’états triplets plus grandes.
Ainsi, elles favorisent les interactions triplets-triplets et jouent le rôle de "réservoirs"
à triplets.

Pour ce qui est de la solubilité des actinides, en-dehors de la recherche de sol-
vants, nous avons essayé de jouer sur l’extraction elle-même. Nous ne présenterons
pas de résultat mais nous avons essayé d’utiliser le TBP, une molécule extractante
qui a la propriété d’être un chélatant, c’est à dire d’être une molécule cage qui em-
prisonne l’actinide. La solubilité n’a pas été améliorée par rapport aux extractions
par de l’HDEHP. Enfin, nous avons testé la possibilité d’utiliser un agent surfac-
tant ; cette technique est déjà utilisée dans des scintillateurs commerciaux tels que
l’Ultima Gold. Dans ce cas, il n’y a pas d’extraction : l’actinide reste en solution
aqueuse et le surfactant permet d’obtenir une micro-émulsion stable avec une phase
organique scintillante et la phase aqueuse. Le résultat ne s’est pas avéré concluant :
les rendements en lumière sont très faibles et la PSD est mauvaise.

La composition de ces différents cocktails est présentée dans le tableau 2.4. Dans
la suite de cette étude, nous prendrons pour référence le cocktail DIN #1. Les
rendements en lumière due aux alphas et aux fragments de fission sont mesurés
relativement à ceux du DIN#1. Les performances de la PSD ont été observées grâce
à une source Am-Be émettant des neutrons selon un spectre continu en énergie
jusqu’à 10 MeV.

66



Cocktail Solvant PSD enhancer [C] (g/L) Fluor #1 [C] (g/L) Fluor #2 [C] (g/L) Extractant

ALPHAEX toluène naphtalène 192 PBBO 3.5 – – HEDHP
DIN #1 DIN – – PBBO 4 – – HDEHP
DIN #2 DIN – – PPO 100 – – HEDHP
LAB #1 LAB naphtalène saturation PBBO 4 – – HEDHP
LAB #2 LAB naphtalène 50 PPO 200 bis-MSB 1 HEDHP
mNapht #1 méthylnaphtalène – – PPO 100 – – HEDHP
mNapht #2 méthylnaphtalène DIN – PPO 100 – – HEDHP
xylène #1 p-xylène naphtalène 200 PPO 200 – – HEDHP
xylène #2 p-xylène naphtalène 203 PPO 300 – – HEDHP
xylène #3 p-xylène naphtalène 200 PPO 400 – – HEDHP
xylène #4 p-xylène – – PPO 50 bis-MSB 4,25 HEDHP
xylène #5 p-xylène – – PBBO 4 – – HEDHP
toluène #1 toluène naphtalène 96 PPO 0,044 – – HEDHP
toluène #2 toluène naphtalène 96 PPO 0,44 – – HEDHP
toluène #3 toluène naphtalène 96 PPO 4,4 – – HEDHP
toluène #4 toluène naphtalène 96 PPO 44 – – HEDHP
toluène #5 toluène naphtalène 96 PPO 88 – – HEDHP
toluène #6 toluène naphtalène 96 PPO 120 – – HEDHP
toluène #7 toluène – – PPO 0,1 – – HEDHP
toluène #8 toluène – – PPO 1 – – HEDHP
toluène #9 toluène – – PPO 10 – – HEDHP
toluène #10 toluène – – PPO 100 – – HEDHP
toluène #11 toluène – – PPO 200 – – HEDHP
toluène #12 toluène – – PPO 273 – – HEDHP
EJ-301 p-xylène – – – – – – HEDHP
EJ-309 – – – – – – – HEDHP
EJ-315 benzène deutéré – – – – – – HEDHP
Ultima Gold DIN – – PPO 5,5 bis-MSB 0,5 –
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Les fluorophores .
Comme nous l’avons expliqué, nous avons principalement utilisé du PPO, très so-

luble dans les solvants organiques, dans des concentrations comprises entre 0, 044 g/L
et 400 g/L nous permettant ainsi de faire varier sa concentration jusqu’à saturation
dans le solvant. La figure 2.32 représente l’évolution des rendements en lumière des
alphas et des fragments de fission, ainsi que du rapport des rendements fission/alpha
en fonction de la concentration en PPO dans du toluène et du para-xylène.

Dans le toluène, on remarque une augmentation des rendements relatifs aux al-
phas et aux fragments de fission avec la concentration en PPO avec un maximum
entre 4 g L−1 et 10 g L−1. Les effets du quenching en concentration sont ensuite
visibles avec une forte diminution de ces rendements, jusqu’à une diminution de
l’ordre de 40% pour des concentrations supérieures à 100 g/L. Le rapport des rende-
ments fission/alpha augmente faiblement en fonction de la concentration en PPO.
Un maximum est observé pour 4 g L−1 avec un rapport de 14%. Le même compor-
tement est observé dans le p-xylène. Les rendements en lumière relatifs au DIN sont
maximaux pour une concentration en PPO de 50 g L−1 et diminuent fortement pour
des concentrations supérieures. On n’observe plus de fluorescence avec 400 g L−1 de
PPO. Le rapport des rendements fission/alpha suit le même comportement avec un
maximum de l’ordre de 15% pour 50 g L−1 de PPO. Pour le PBBO, nous avons choisi
d’utiliser uniquement de faibles concentrations (4 g L−1) proches de l’optimum [12].
Les rendements en lumière sont sensiblement similaires à ceux obtenus avec du PPO
en faible concentration.

Enfin, l’ajout de naphtalène dans des concentrations comprises entre 50 g L−1 et
200 g L−1 comme activateur de PSD n’a montré aucune amélioration significative
de la séparation proton/fission ou de la PSD de manière générale.
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2.7.2 Les cocktails scintillants plastiques

2.7.2.1 Cocktails étudiés

Toujours dans l’optique d’obtenir un scintillateur capable d’accepter une masse
d’actinide élevée et d’avoir une bonne PSD, nous avons également essayé de synthé-
tiser des scintillateurs plastiques contenant un actinide et un fluorophore en concen-
tration élevée. Les plastiques nous permettraient de nous affranchir des cellules en
aluminium nécessaires avec les liquides ainsi que des problèmes d’évaporation de
scintillateur. Ces tests ont été réalisés en collaboration avec M. Hamel (CEA/DRT/-
LIST/DCSI/LCAE) suite à une étude préliminaire sur l’incorporation des actinides
dans les plastiques réalisée avec des "fantômes" (zirconium et terbium).

Un premier lot de plastiques a été préparé avec du 252Cf afin de déterminer si
la PSD et la séparation proton/fission étaient satisfaisantes. Un second lot de scin-
tillateurs a été préparé ensuite avec du 232Th afin de doper les plastiques avec une
quantité plus importante d’actinide.

Les actinides ont été extraits dans une phase organique liquide composée d’un
monomère : du styrène ou du vinyltoluène. Après l’extraction, un ou deux fluo-
rophores ont été rajoutés à la phase organique. Les fluorophores primaires et se-
condaires que nous avons utilisés sont le biphényle, le POPOP, le p-terphényle, le
4-isopropyl-biphényle (abrv. 4-iPrBiph), le PPO et le DPA1. Enfin, du diméthacry-
late de 1,4-butanediyle, un agent de réticulation accélérant la polymérisation du
liquide, a été rajouté à la phase organique scintillante à hauteur de 12%vol. Le mé-
lange final a été ensuite mis à l’étuve jusqu’à ce que la polymérisation soit terminée.
Les différents plastiques réalisés et leur composition sont présentés dans le tableau
2.5, et des photos avant et après polymérisation sont présentées dans les annexes
A.2 et A.3.

2.7.2.2 Plastiques dopés au 252Cf

La polymérisation des plastiques nous a posé des problèmes. Comme on peut le
voir sur les figures A.2, A.4 et A.5 de l’annexe A.2, des dépôts blancs se sont formés
à la surface ou dans les plastiques et certains ne sont pas complètement transpa-
rents. La polymérisation du mhaD132 donne un plastique transparent bleuté dont
la scintillation est visible à l’œil nu. Il présente cependant une PSD médiocre avec
une faible séparation entre les alphas et les betas, et un recouvrement complet des
fissions par les protons.

Le plastique mhaD127 présenté sur la figure A.2 est bien transparent, Après re-
trait des dépôts formés autour du plastique, les mesures montrent que le mhaD127 a
une PSD satisfaisante. Comme le montre l’histogramme de discrimination présenté
sur la figure 2.33, la séparation entre les betas, les protons et les alphas est moins
bonne que pour nos cocktails liquides mais les protons et les fragments de fission
sont relativement séparés.

1. DPA : 9,10-diphénylanthracène
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Nom Monomère Actinide masse (mg) Fluor #1 [C] (g/L) Fluor #2 [C] (g/L) Fluor #3 [C] (g/L)

mhaD126 styrène 252Cf – biphényle 157,9 POPOP 0,9 – –

mhaD127 styrène 252Cf – PPO 276,8 DPA 1,7 – –

mhaD128 styrène 232Th 10 biphényle 153,8 POPOP 0,9 – –

mhaD132 styrène 252Cf – biphényle 153,8 POPOP 0,9 – –

mhaD133 styrène 252Cf – PPO 241,6 DPA 1,6 – –

mhaD134 styrène 252Cf – 4-iPrBiph 87,1 p-terphényle 17,4 POPOP 0,9

mhaD135 styrène 232Th 13 PPO 170,2 DPA 1,1 – –

mhaD136 styrène 232Th 13 4-iPrBiph 51,5 p-terphényle 11,3 POPOP 0,6

mhaD137 vinyltoluène 232Th 13 PPO 157,8 DPA 1,0 – –
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2.7.3 Conclusion

Pour le moment aucun cocktail scintillant ne permet de combiner les avantages
d’une bonne PSD avec séparation proton/fission et d’une bonne solubilité des acti-
nides. Par ailleurs, ces mesures ne permettent pas de conclure sur la réponse des scin-
tillateurs aux fragments de fission en fonction de leur composition. Nos recherches
se sont basées sur un certain nombre de principes simples comme l’utilisation de
solvants connus pour leurs bonnes propriétés et de différents fluorophores à diffé-
rentes concentrations. Hélas, le comportement des scintillateurs pour la détection
des fragments de fission ne suit pas de logique apparente : aucune anticipation ne
peut être faite sur les bases des perfomances connues des scintillateurs pour des par-
ticules légères. L’exemple le plus flagrant est celui du scintillateur EJ-301, équivalent
du NE213, qui est toujours le meilleur scintillateur en terme de discrimination neu-
tron/gamma. Il s’est cependant montré décevant pour les fragments de fission. La
surprise est venue du EJ-309, moins perfomant en discrimination neutron/gamma,
et qui pourtant présente les meilleurs rendements en lumière due aux alphas et aux
fragments de fission ainsi qu’une bonne séparation proton/fission. Ainsi, le dévelop-
pement d’un cocktail "idéal" devra passer par une compréhension plus théorique de
la réponse aux fragments et de la solubilité des actinides dans les solvants organiques.

Toutefois il est d’ores et déjà possible d’utiliser ce type de cible active dans des
conditions restreintes. A volume égal, l’Alphaex peut être utilisé pour des mesures
de fission induite par neutrons nécessitant une masse d’actinide plus importante
mais l’énergie des neutrons et les dimensions de la cellule scintillante doivent être
restreintes pour éviter le recouvrement des évènements de fission par les protons
de recul. La discrimination protons/fissions peut être réalisée grâce à la charge to-
tale pour des neutrons rapides d’énergie inférieure à 4 MeV. Comme le montre la
figure 2.34, représentant le dépôt maximum d’énergie des protons de recul dans le
scintillateur en fonction de l’énergie du neutron incident et pour des cellules de dif-
férentes épaisseurs, on peut s’affranchir de cette limite sur l’énergie en utilisant des
cellules d’épaisseur inférieure ou égale à 100 µm. Pour une telle épaisseur, le dépôt
d’énergie des protons de recul sera toujours inférieur ou égal à 4 MeV pour des neu-
trons rapides d’énergie inférieure à 30 MeV. Pour une cellule de 2" de diamètre, cela
correspond à un volume de 0, 2 mL et permet de mettre en solution jusqu’à 10 mg
d’uranium naturel. Le DIN et l’EJ-309 présentent une bonne PSD avec une bonne
séparation proton/fission mais nous ne pouvons mettre en solution que de faibles
masses d’actinides, de l’ordre du milligramme par millilitre. Il faudrait alors aug-
menter le volume de scintillateur ou le flux de neutrons, induisant une augmentation
de l’empilement de signaux et des pertes de détection de la fission. Pour limiter ces
effets et compenser la faible masse d’actinide, ils seront donc utilisés avec des neu-
trons thermiques où les sections efficaces de fission sont plus importantes. Enfin, un
cocktail scintillant deutéré tel que le EJ-315 peut également être utilisé pour des
mesures en fission induite par neutrons thermiques afin de réduire la quantité de
captures radiatives de neutrons grâce à sa faible teneur en hydrogène.
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2.8 Etude de vieillissement

La robustesse d’un détecteur est un critère important. La cible active scintillante
est destinée à des mesures de sections efficaces de fission induite par neutrons ou
des mesures nécessitant un trigger ou un véto fission très efficace. Ils peuvent être
soumis à de fortes irradiations sous hauts flux de neutrons comme nous le verrons
dans le chapitre 3 et à de forts taux de fissions dans leur volume actif pendant
des durées importantes. Leur dégradation par radiolyse, due aux nombreux dépôts
d’énergie provoqués par les fissions ayant lieu directement dans le volume actif du
détecteur, n’a jamais été étudiée. C’est pourquoi nous avons entrepris une étude du
vieillissement de certains cocktails dans des conditions "extrêmes" et avons mesuré
l’évolution de leurs rendements en lumière au long de l’irradiation.

L’objectif de cette étude est double puisqu’elle permet, outre le vieillissement du
scintillateur, d’étudier la possibilité d’utiliser la cible active scintillante lors de fu-
tures campagnes d’expériences EXILL1 [13]. Ces expériences ont pour but d’étudier
la structure des noyaux riches en neutrons produits lors d’une réaction de fission
et d’étudier la fission grâce à un multi-détecteur sphérique constitué de cristaux
de germanium (EXOGAM). De telles mesures nécessitent un trigger fission très ef-
ficace, rapide et pouvant être utilisé pendant de longues périodes de mesures sous
faisceau de neutrons : la cible active scintillante pourrait ainsi être un candidat idéal.

Cette étude a été réalisée dans la casemate d’arrêt faisceau sur la ligne de neu-
trons du Neutrograph à l’Institut Laue-Langevin à Grenoble. Cette ligne fournit un
faisceau collimaté de neutrons thermiques avec un flux atteignant 3.109 n cm2 s−1.

Quatre cocktails scintillants ont été étudiés : DIN, EJ-309, Alphaex, contenant
respectivement 0, 346 mg, 0, 295 mg et 0, 435 mg d’uranium 235, ainsi qu’un cocktail
à base d’hexafluorobenzène (C6F6) contenant 0, 366 mg d’uranium 235. Ce dernier
est particulièrement intéressant pour les expériences de structure nucléaire car sa
faible teneur en hydrogène (1 atome pour 100 atomes de fluor) diminue fortement
la quantité de captures radiatives sur l’hydrogène provenant de la cible. L’ensemble
du dispositif est représenté schématiquement sur la figure 2.35. Chaque cellule scin-
tillante est couplée optiquement à un tube photomultiplicateur Hamamatsu H10580
grâce à un guide optique (cf. paragraphe 2.2.2). Un bloc de plomb pur, d’épaisseur
5 cm, est placé devant les cibles actives dans le faisceau afin de réduire la quantité
de rayonnements gammas provenant du réacteur. Un second bloc de plomb est placé
après les cibles actives pour réduire la quantité de rayonnements gammas provenant
du “beam dump”, situé à environ 2 m des cibles actives. La casemate est tapissée
de carbure de bore afin d’augmenter les captures de neutrons et ainsi diminuer la
dégradation des mesures par des retours de neutrons. Enfin, les mesures ont été
réalisées avec un module d’acquisition numérique FASTER.

Lors des phases d’irradiation les cibles actives sont placées au centre du faisceau.
Le flux de neutrons a été mesuré par activation de feuilles d’or placées devant chaque
cellule. Le taux de fission est ensuite calculé à partir de mesures de flux et de la
mesure de la masse d’uranium présente dans la cellule scintillante effectuée avant
l’irradiation. Les taux de fissions sont présentés dans le tableau 2.6.

L’évolution des scintillateurs a été caractérisée grâce à la détection de la fission

1. EXILL : EXogam at the ILL
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Chapitre 3

Mesure de section efficace de
fission

3.1 Motivations

Dans ce premier exemple d’application de la cible active, nous allons nous inté-
resser à la mesure d’une section efficace de fission induite par neutrons. Bien que
ces mesures soient couramment réalisées avec des détecteurs tels que des chambres
à fission, certains cas particuliers peuvent poser problème, notamment lors de la
préparation de l’échantillon.

C’est le cas par exemple de l’isomère de l’235mU, premier état excité de l’ura-
nium 235 d’énergie 77 eV et de demi-vie de l’ordre de 26 minutes. Il peut être
produit par décroissance alpha du plutonium 239, de demi-vie 24100 ans. On note
ainsi trois contraintes majeures pour la réalisation de mesures avec cet isomère.
Tout d’abord, sa faible durée de vie nécessite une préparation de l’échantillon la
plus rapide possible. Ensuite, il faut atteindre un facteur de séparation très élevé, de
l’ordre de 1012, afin d’obtenir un échantillon suffisamment pur contenant quelques
nanogrammes d’isomère. Enfin, ces faibles quantités nécessitent une installation ca-
pable de délivrer un haut flux de neutrons afin de mesurer une section efficace avec
des incertitudes satisfaisantes. Etant donné toutes ces contraintes, peu de données
existent aujourd’hui sur la section efficace de fission de cet isomère qui n’a été me-
surée que pour des neutrons thermiques.

Talbert et al. [91] ont effectué différentes mesures avec une source de neutrons
chauds, d’énergie la plus probable 75, 5 meV, grâce à des chambres à fission conte-
nant de 25 pg à 145 pg d’235mU. Ils rapportent une valeur du rapport de la section
efficace de fission de l’isomère sur celle de l’état fondamental de R = 1, 42 ± 0, 44.

D’Eer et al. [27] ont également mesuré ce rapport avec des neutrons froids d’éner-
gie la plus probable 5 meV, ainsi que des neutrons chauds d’énergie la plus probable
56 meV, avec une cible contenant 2, 3 pg d’235mU dont les fissions étaient détectées
grâce à des détecteurs silicium. Ils mesurent respectivement R = 1, 61 ± 0, 44 et
R = 2, 47 ± 0, 45 pour la fission induite par neutrons froids et chauds.

Ces deux mesures en neutrons thermiques donnent une section efficace de fis-
sion de l’isomère bien supérieure à celle de l’état fondamental. Plus récemment, des
calculs théoriques réalisés par Lynn et al. [59] prédisent des sections efficaces de
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fission induite par neutrons pour différents actinides dont les états fondamental et
isomérique de l’235U. La figure 3.1 représente le rapport entre la section efficace de
fission de l’isomère sur celle de l’état fondamental de l’235U en fonction de l’éner-
gie du neutron incident, calculé selon différentes paramétrisations des barrières de
fission. La tendance générale observée est une section efficace de l’isomère jusqu’à
50% plus faible que l’état stable pour des énergies de neutrons entre 0 et 0, 5 MeV,
et des sections efficaces sensiblement identiques au-delà de 1 MeV. Ces prédictions
ne sont pas en accord avec les mesures présentées précédemment.

Figure 3.1 – Rapport des sections efficaces de fission induite par neutron de l’235mU
sur l’235U. Figure extraite de la référence [59].

Or, il s’avère que cet état isomérique est fortement peuplé via des réactions de
diffusion inélastique, notamment pour des énergies de neutrons inférieures à 5 MeV.
La figure 3.2 représente le rapport de peuplement de l’état isomérique par rapport à
l’état fondamental de l’235U pour de telles réactions, en fonction de l’énergie du neu-
tron incident. Ces calculs réalisés par Younes et al. [102] sont issus du code GNASH
[103] et comparés à différentes mesures réalisées avec le spectromètre geanie1. La
section efficace de peuplement de l’isomère est au moins de l’ordre de 50% de celle
de l’état fondamental en dessous de 5 MeV. On peut également citer la mesure in-
tégrale de la section efficace totale de réaction 235U(n, n′) 235mU par G. Bélier et
al. [8] qui conforte les données précédentes. Les auteurs rapportent une valeur de
σ = 1, 00 ± 0, 13 b pour un spectre de neutrons piqué à 0, 5 MeV, que l’on peut
comparer à la section efficace de fission de l’uranium 235 de l’ordre du barn à ces

1. geanie : GErmanium Array for Neutron Induced Excitations
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énergies là. Ainsi, sous hauts flux de neutrons, cet isomère est formé en quantité non
négligeable.

Des mesures expérimentales de sa section efficace de fission sont nécessaires afin
de valider ou non les modèles théoriques permettant de déterminer des sections
efficaces de fission d’états excités, et ainsi de fournir des données aux applications.

Figure 3.2 – Rapport de peuplement par diffusions inélastiques de l’état isomé-
rique par rapport à l’état fondamental de l’235U en fonction de l’énergie du neutron
incident. Figure extraite de la référence [102].

Actuellement, le lsds1 installé au sein du wnr1 au Los Alamos National Labora-
tory, présenté dans la section 3.2.2, permet la mesure de sections efficaces de fission
sur de très faibles quantités de matière, typiquement de l’ordre de la dizaine de nano-
grammes [65], dans une gamme en énergie comprise entre 0, 1 eV et 100 keV. Cette
mesure a d’ailleurs déjà été tentée sur cette installation par le passé. Un échantillon
d’235mU a été préparé à partir d’une solution mère de 20 g de 239Pu. La séparation
de l’isomère a été réalisée grâce à plusieurs extractions en colonnes basées sur une
technique d’échange anionique. Les isotopes, contenus dans une solution d’acide hy-
drobromique, transitent dans une colonne contenant une résine absorbant l’uranium.
L’uranium peut ensuite être remis en solution et l’étape de séparation répétée au-
tant que nécessaire pour atteindre la pureté souhaitée. La solution finale est ensuite

1. lsds : Lead Slowing Down Spectrometer
1. wnr : Weapons Neutron Research facility
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électro-déposée sur une plaque de platine. Ces efforts se sont avérés infructueux car
le facteur de séparation atteint n’a pas été suffisant à cause de la saturation des co-
lonnes en plutonium et le rendement de séparation était trop faible. La faible pureté
de l’échantillon fabriqué n’a pas permis d’effectuer des mesures de la section efficace
de fission de l’isomère.

Afin de surmonter les contraintes liées à la séparation chimique, nous avons pro-
posé l’utilisation de la cible active scintillante. Bien que plusieurs extractions suc-
cessives soient toujours nécessaires pour atteindre un tel facteur de séparation, cette
méthode a l’avantage de fonctionner avec des solutions mères à forte concentration
en actinides, et d’être moins sujette à la saturation que les colonnes de séparation
classiques. De plus, la dernière séparation et la préparation de l’échantillon sous
forme de détecteur sont effectuées en une même étape, réduisant ainsi le temps né-
cessaire à la préparation de l’échantillon. Néanmoins, la faisabilité d’une séparation
chimique avec un facteur 1012 ainsi que d’une mesure de section efficace dans un
environnement tel que le lsds avec la cible active scintillante reste encore à démon-
trer.

Au préalable, nous avons voulu étudier de faisabilité de la mesure de section
efficace de fission sur le lsds avec une cible active scintillante.

3.2 Dispositif expérimental

3.2.1 La source de neutrons du LANSCE

L’accélérateur linéaire du lansce à Los Alamos fournit un faisceau pulsé de pro-
tons de 800 MeV, d’intensité maximale 100 µA, qui peut ensuite être envoyé dans
différentes installations : le Manuel Lujan Neutron Scattering Center (ou Lujan Cen-
ter) et le wnr, respectivement en rose et en bleu sur la figure 3.3. Dans chacune de
ces installations, le faisceau de protons frappe une cible de tungstène afin de pro-
duire des neutrons par réaction de spallation. Le Lujan Center permet de travailler
avec des neutrons d’énergie comprise entre 1 eV et 500 keV grâce à la présence de
modérateurs. Sur wnr, nous avons accès à des neutrons d’énergie comprise entre la
dizaine de kilo électronvolts et la centaine de méga électronvolts dont le flux en fonc-
tion de leur énergie est représenté sur la figure 3.4. Il s’agit du flux de neutrons en
fonction de leur énergie sur les différentes faces de la cible cylindrique de spallation
en tungstène, typique d’un spectre de neutrons de spallation avec un flux maximal
entre 1 et 2 MeV.

L’accélérateur délivre le faisceau de protons sous forme de micro-impulsions re-
groupées en macro-impulsions de fréquence 60 Hz pour un courant allant jusqu’à
100 µA. Deux modes de fonctionnement sont disponibles. Le premier mode, que nous
appellerons linac par la suite, consiste à envoyer le faisceau produit par l’accéléra-
teur directement sur la cible de tungstène. Le second mode nommé psr, acronyme
pour Proton Storage Ring, permet d’augmenter l’intensité du faisceau. Il utilise un
anneau de stockage des protons qui compresse les micro impulsions afin d’obtenir
une seule micro-impulsion par macro-impulsion.
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Figure 3.4 – Flux de neutrons en fonction de l’énergie des neutrons sur les diffé-
rentes faces de cible de spallation en tungstène de wnr, un cylindre de diamètre
5 cm et de hauteur 25 cm. Figure extraite de la référence [83].

Figure 3.5 – Schéma du massif de plomb installé au wnr. Figure extraite de la
référence [83].

a subit. Il existe alors une corrélation statistique entre l’énergie du neutron et son
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photomultiplicateurs par les gammas produits en masse lors de la réaction de spal-
lation entre les protons et le tungstène.

Chaque cible active a été préparée et vérifiée à Bruyères le Châtel. Les figures
3.7 représentent un spectre en énergie non calibré de la décroissance alpha de l’235U,
à droite pour la cellule DIN et à gauche pour la cellule EJ-309, mesurés à Bruyères
le Châtel. Dans chaque scintillateur, on peut clairement remarquer un pic corres-
pondant à un dépôt total de l’énergie de l’alpha, ainsi que des dépôts partiels à plus
basse énergie correspondant à des effets de bords importants dans ce cas du fait de
la petite taille de la cellule.

Figure 3.7 – Spectres en énergie non calibrés de la décroissance alpha de l’235U
dans de l’EJ-309 (à gauche) et du DIN (à droite), après la fabrication des cibles
actives.

Ces mêmes tests ont étés effectués à Los Alamos avant les mesures sur le lsds
et sont représentés sur la figure 3.8. Les pics pleine énergie des alphas de l’235U
n’apparaissent plus dans ces spectres. Seuls les dépôts partiels dus aux effets de
bord sont toujours présents. Cela signifie que le volume de scintillateur est trop faible
pour que les alphas déposent toute leur énergie. De toute évidence, nous avons eu un
problème d’évaporation du solvant. Il s’agit là d’un premier problème qui dégrade la
mesure sur le lsds et qui semble venir de l’absence de peinture réfléchissante dans
la cellule.

3.2.4 Système d’acquisition et traitement des données

Les mesures ont été effectuées avec un module d’acquisition numérique Faster.
Les signaux d’anode des deux tubes photomultiplicateurs ainsi que la référence en
temps fournie par le faisceau ont été échantillonés puis traités en temps réel. Ce
traitement permet d’horodater les données et d’extraire les charges nécessaires à la
discrimination de forme. Cette discrimination de forme des signaux des cibles actives
nous permet ensuite d’identifier et de compter les évènements de fission.

Nous pouvons également accéder à l’énergie du neutron ayant induit la fission par
la mesure du temps de diffusion du neutron grâce à l’horodatage des évènements :

td = tscintillateur − tfaisceau
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Figure 3.8 – Spectres en énergie non calibrés de la décroissance alpha de l’235U
dans de l’EJ-309 (à gauche) et du DIN (à droite), avant les mesures sur le lsds.

L’énergie du neutron est calculée selon la relation 3.2. Plus le temps de diffusion est
faible, plus l’énergie du neutron ayant induit la fission est élevée.

3.3 Résultats

3.3.1 Pour le mode LINAC

Les figures 3.9 et 3.10 représentent les histogrammes bidimensionnels de discri-
mination des évènements dans nos cibles actives, respectivement pour le DIN et
l’EJ-309, en mode linac. La fréquence des macro-impulsions était de 40 Hz. Ces
dernières contenaient deux micro-impulsions de largueur 50 ns espacées de 216 µs.
L’axe des abscisses correspond à la charge totale du signal, proportionnelle à l’éner-
gie déposée par la particule dans le scintillateur. L’axe des ordonnées correspond au
ratio des charges lente sur rapide des signaux, plus élevé dans le cas des fragments
de fission que des gammas.

Figure 3.9 – Figure de discrimination des évènements dans le DIN en mode linac.
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des tubes photomultuplicateurs de l’axe du canal d’irradiation des cibles actives
grâce à des guides optiques, les tubes photomultiplicateurs subissent toujours l’im-
pact du flash gamma avec une saturation puis une fluctuation importante de la ligne
de base des signaux jusqu’à ∼ 16 µs après la réaction de spallation des protons sur
la cible de tungstène. Ces effets sont encore plus importants lorsque nous utilisons
le mode psr.

Des améliorations doivent être envisagées afin de pouvoir utiliser la cible active
en mode psr, mode nécessaire pour réaliser des mesures avec seulement quelques
nanogrammes d’actinide. Une meilleure encapsulation ainsi qu’un volume de liquide
scintillant plus important doivent être envisagés. Ensuite, les effets du flash gamma
pourraient être réduits grâce à l’utilisation d’un tube photomultiplicateur doté d’un
système de coupure de haute tension. Ce système a par ailleurs été testé sur un accé-
lérateur d’électrons produisant des gammas par rayonnement de freinage à Bruyères-
le-Châtel et permettant de simuler un flash gamma. Le principe est que lorsque le
photomultiplicateur reçoit un signal dans une entrée dédiée, la haute tension n’est
pas appliquée entre la photocathode et la première dynode. La saturation due au
flash gamma ne serait alors plus observée.
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Deuxième partie

Les possibilités d’étude
énergétique de la fission avec le

détecteur CARMEN
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La deuxième partie de ce travail de thèse porte sur l’étude énergétique de la
fission avec la boule à neutrons CARMEN, et notamment l’étude de ses possibilités
de mesures calorimétriques qui n’ont encore jamais été réalisées avec ce détecteur.

Ce type de détecteurs à gros volumes de liquide scintillant trouvent leur ori-
gine dans les années 1950. F. Reines et C.L. Cowan proposent l’utilisation d’un
détecteur à grand volume de liquide scintillant dopé au cadmium afin de détecter
les antineutrinos électroniques, émis lors des réactions de fission, par détection des
neutrons produits lors d’une réaction entre un antineutrino et un proton du scin-
tillateur [81, 82]. A la même époque, B.C. Diven et al. [29] et D.A. Hicks et al. [44]
développent des détecteurs similaires, eux aussi dopés au cadmium, pour étudier
l’émission de neutrons prompts dans la fission et mesurer des distributions de mul-
tiplicités neutroniques. Depuis lors, ils ont été principalement utilisés pour compter
les neutrons émis lors des réactions de fission[36] ou des réactions (n, xn) [34, 54]
par exemple.

Dans les années 1970, certaines expériences ont tout de même tiré parti des effi-
cacités de détection des neutrons et des rayonnements gamma élevées de ce type de
détecteur pour effectuer des mesures sur la fission et notamment étudier les corréla-
tions entre l’émission de neutrons et de rayonnements gamma lors de la désexcitation
des fragments. Seulement deux mesures existent parmi lesquelles on peut citer les
mesures de J. Fréhaut qui a utilisé une boule à neutrons à Bruyères-le-Châtel afin
d’établir une corrélation entre la multiplicité neutronique et l’énergie totale gamma
rayonnée dans la fission induite par neutrons [35]. Enfin, les mesures de H. Nifene-
cker et al. [71] à la même époque ont permis la mesure corrélée de la multiplicité
neutronique, de l’énergie totale gamma rayonnée et de l’énergie cinétique totale des
fragments de fission. Ils ont pu déterminer une relation entre l’énergie totale gamma
rayonnée et l’énergie cinétique des fragments de fission, ainsi qu’entre l’énergie totale
gamma et le nombre de neutrons émis dans la fission du 252Cf.

Il y a très peu de données expérimentales corrélées sur l’émission de neutrons et
de rayonnements gamma et sur l’énergie cinétique des fragments de fission. Il y a
néanmoins besoin de ce type de mesures afin de mieux comprendre la désexcitation
des fragments de fission et le partage de l’énergie lors du processus de fission et le
détecteur CARMEN pourrait y contribuer. En plus de la multiplicité neutronique,
l’utilisation de CARMEN en coïncidence avec un détecteur de fragments de fission
pourrait nous permettre de réaliser des mesures calorimétriques de la fission en ac-
cédant à l’énergie cinétique totale des fragments, l’énergie totale gamma et l’énergie
totale neutron, cette dernière n’ayant jamais été mesurée avec ce type de détecteur.
Pour y parvenir, la réponse de CARMEN aux rayonnements gamma et aux neutrons
doit être étudiée, et ses capacités de mesure de l’énergie totale gamma rayonnée et
de l’énergie totale neutron doivent être déterminées.

Le premier chapitre sera consacré à la présentation de CARMEN, de son fonc-
tionnement pour la détection des rayonnements gamma et le comptage de neutrons
ainsi que de son système d’acquisition de données. Le second chapitre détaillera la
calibration en énergie de CARMEN pour la mesure des énergies totales gamma et
neutrons ainsi que les performances du liquide scintillant de CARMEN. Le dernier
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chapitre sera consacré à l’étude par simulation des possibilités de mesure des éner-
gies totales gamma et neutrons avec CARMEN dans sa configuration actuelle et de
ses améliorations possibles.
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Chapitre 4

Le détecteur CARMEN

Le détecteur CARMEN, acronyme pour Compteurs Associés Relatifs à
la MEsure des Neutrons, est un détecteur de type “boule à neutrons” qui a
été conçu et développé au début des années 2000. Ce détecteur, dont l’angle solide
est très proche de 4π sr, présente une grande efficacité de détection des neutrons
et a déjà été utilisé dans le cadre de la thèse de I. Lantuéjoul pour la mesure de
multiplicités neutroniques dans les réactions (n,xn) [54].

4.1 Description du détecteur

Présenté sur la figure 4.1, il s’agit d’une sphère de 60 cm de rayon segmentée en
deux hémisphères dont l’enveloppe est constituée de fer d’épaisseur 5 mm. Chaque
hémisphère est fixé à un bâti en acier reposant sur des rails permettant de faire va-
rier l’écartement entre les deux hémisphères de 0 (configuration fermée) à 2 m. Un
logement sphérique de 15 cm de rayon est présent au centre de CARMEN. Il permet
d’insérer une cible ou un détecteur actif selon les besoins de l’expérience. Un canal
vertical cylindrique de rayon 5 cm est également présent au centre de CARMEN. Il
permet de laisser passer le dispositif de maintien et d’alimentation de la cible ou du
détecteur placé dans la chambre à réaction. Un canal cylindrique horizontal de rayon
5 cm, également au centre de CARMEN, donne un accès à la chambre à réaction
dans le cas d’une utilisation sous faisceau collimaté.

Les deux hémisphères contiennent au total 950 L de scintillateur Bicron BC521.
Il s’agit d’un scintillateur liquide organique à base de pseudocumène1 dopé à 0, 5%
en masse avec du gadolinium (Z = 64), dont la composition en fraction atomique
est notée dans le tableau 4.1. Sur chaque hémisphère sont diposés 12 tubes photo-
multiplicateurs Photonis XP4512B en contact direct avec le liquide scintillant afin
de collecter la lumière émise par le scintillateur. Par ailleurs, la paroi interne de
chaque hémisphère de CARMEN est recouverte de peinture réfléchissante permet-
tant d’augmenter la collecte de lumière des tubes photomultiplicateurs.

1. triméthyl-1,2,4-benzène

103





4.1.1 Fonctionnement du détecteur

Le principe de fonctionnement de CARMEN est basé sur les différentes inter-
actions des neutrons et des rayonnements gamma dans le liquide scintillant dopé
au gadolinium. Il peut être décrit en deux étapes qui donnent lieu à deux types
de signaux de fluorescence que l’on nomme signal prompt (ou pic prompt), et
signal retardé tels que représentés schématiquement sur la figure 4.3.

Au cours de leur trajet dans CARMEN, les rayonnements gamma et les neu-
trons interagissent avec le scintillateur et y déposent leur énergie. Les gammas de
fission, dont la gamme en énergie s’étend du kilo-électronvolt à la dizaine de méga-
électronvolts, interagissent majoritairement par effet Compton, et plus minoritaire-
ment par effet photoélectrique et création de paire. Ils transfèrent ainsi leur énergie
aux électrons du milieu. Les neutrons subissent principalement des diffusions sur
les noyaux d’hydrogène du scintillateur. Pendant une centaine de nanosecondes, au
cours d’une phase nommée ralentissement ou “thermalisation”, les neutrons sont
ralentis par diffusions successives et déposent leur énergie dans le scintillateur jus-
qu’à atteindre l’équilibre thermique où ils possèdent une énergie cinétique moyenne
Eth = kT = 25, 3 meV (à 20°C).

La lumière de fluorescence émise par le liquide scintillant suite à ces interactions
avec les neutrons et les rayonnements gamma est ensuite collectée par des tubes
photomultiplicateurs et constitue ainsi le signal prompt de CARMEN. Ce dernier
contient toute l’information nécessaire sur l’énergie totale déposée par les neutrons
et les rayonnements gamma que nous pouvons ensuite mesurer par calcul de son inté-
grale. L’extraction de l’énergie totale gamma et de l’énergie totale neutron contenues
dans ce pic prompt fera l’objet d’une étude par simulation détaillée dans le chapitre
6.

La seconde étape est celle qui nous permet de compter les neutrons thermalisés
grâce à leur capture dans le liquide scintillant. La section efficace de capture d’un
neutron thermique par le gadolinium présent à 0, 5% en masse dans le liquide scin-
tillant est très élevée. Pour les isotopes 157Gd et 155Gd, elles valent respectivement
2, 54 · 105 barns et 6, 11 · 104 barns. Les neutrons thermalisés ont donc une proba-
bilité élevée d’être capturés par les noyaux de gadolinium.

Suite à ces captures, des noyaux de 158Gd* et 156Gd* sont formés avec une énergie
d’excitation respective de 8, 46 MeV et 7, 87 MeV qu’ils vont perdre par émission de
rayonnements gamma[80] (cf. figure C.1 de l’annexe C). Ces rayonnements gamma
sont alors détectés dans CARMEN et chaque capture de neutron est associée à un
dépôt d’énergie caractéristique de l’ordre de 8 MeV. Il faut également noter que,
dans une moindre mesure, les neutrons peuvent être capturés par les noyaux d’hy-
drogène qui présentent une section efficace de capture de neutrons thermiques de
l’ordre de 330 mb et se désexcitent en émettant 2, 22 MeV d’énergie sous forme de
rayonnements gamma. Sa section efficace est bien plus faible que celle des noyaux
de gadolinium mais elle est compensée par sa présence en grande quantité dans le
liquide scintillant, capturant ainsi jusqu’à 10% des neutrons.

L’ensemble de ces signaux forme ce que l’on appelle les signaux retardés, ou si-
gnaux de capture, qui nous permettent de compter le nombre de neutrons détectés
indépendamment des mesures calorimétriques. Cette étape dure plusieurs dizaines
de microsecondes et elle est caractérisée par une distribution en temps de capture
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4.3.1 Le module QDC-TDC

Le module QDC-TDC permet de calculer la charge d’un signal (jusqu’à quatre
charges peuvent être calculées) et son temps de déclenchement avec une grande
précision. Il dispose également d’une fonction de suivi de la ligne de base du signal
échantillonné grâce à un filtre passe-bas, nommée BLR3. Dès la détection d’un signal
physique, le suivi est désactivé pendant la durée de ce signal et la ligne de base
calculée juste avant sa détection lui est soustraite.

La détection des signaux peut être effectuée selon 3 types de triggers : à seuil,
externe ou bien CFD4. Nous utilisons principalement le trigger CFD. Son principe
est simple : le signal est divisé en deux parties dont l’une est atténuée d’une fraction
de l’amplitude initiale du signal et l’autre est retardée puis inversée. La somme de
ces deux signaux forme un signal bipolaire permettant, sous couvert d’un choix de
fraction et de retard adaptés, de détecter un évènement par le franchissement d’un
seuil. La référence en temps du déclenchement est fournie par le passage par zéro
de ce signal bipolaire. L’avantage d’un CFD est que le temps de déclenchement est
indépendant de l’amplitude du signal initial, éliminant l’effet de walk présent avec
un simple trigger à seuil par exemple. Le CFD fournit ainsi une référence en temps
du déclenchement avec une très bonne résolution en temps, typiquement de l’ordre
de la dizaine de picosecondes pour des signaux d’amplitude supérieure à 1 V.

4.3.2 Le module de décision

Concernant le tri des données, FASTER dispose d’un module de décision nommé
trigger contenant deux types de décisions associées à un module de regroupement
nommé merger. Un trigger de type booléen doté des opérateurs ET, OU et SAUF
permet des coïncidences entre les différentes voies sur une fenêtre en temps choisie.
Un trigger de type multiplicité est également disponible. Une coïncidence est alors
détectée lorsque, au choix, « au moins » ; « exactement » ou « moins de » m voies
sont détectées dans la fenêtre en temps choisie.

Le module de regroupement (merger) permet quant à lui de créer un groupe de
coïncidences dès lors que les conditions du trigger sont remplies. Il est possible de
déclarer des voies en tant que “suiveuses” qui seront ajoutées au groupe de coïnci-
dence contenant déjà les voies du trigger si elles sont détectées dans une fenêtre de
regroupement choisie.

Enfin, pour les besoins de l’expérience avec CARMEN, il est également pos-
sible d’utiliser deux triggers (de type multiplicité ou booléen) en parallèle afin de
différencier chaque hémisphère.

4.3.3 La carte Time Lock

Un système de décision dédié à CARMEN est en cours de développement afin
de mieux filtrer les données. Il est représenté par un chronogramme simplifié sur la
figure 4.9. La décision est effectuée en deux étapes ; elle est régulée par un premier
niveau de décision. Un premier trigger booléen nommé VERROU permet de filtrer
les données signant une fission dans la cible active. Ce premier trigger verrouille éga-
lement les décisions au niveau de CARMEN tant qu’aucune fission n’a été détectée.

3. BaseLine Restorer
4. Constant Fraction Discriminator
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Chapitre 5

Calibration de CARMEN

La lumière de fluorescence émise suite au dépôt d’énergie par des rayonnements
gamma ou des neutrons est partiellement collectée sur différents tubes photomul-
tiplicateurs. Nous mesurons alors la somme de la charge des signaux mesurée sur
chaque tube photomultiplicateur qui est proportionnelle à l’énergie totale déposée.

Afin de convertir la charge totale mesurée en énergie, nous devons nous assurer
qu’une même quantité de photons collectés par différentes photocathodes induise
des signaux dont la charge est identique par l’alignement des gains de chaque tube
photomultiplicateur. Nous pourrons ensuite calibrer la mesure de la charge en éner-
gie gamma et neutron.

5.1 Alignement des gains

Nous pouvons réaliser un ajustement du gain grâce à une propriété des tubes
photomultiplicateurs : le courant d’obscurité. Dans la gamme en tension de fonction-
nement des tubes photomultiplicateurs que nous utilisons, entre 1000 V et 3000 V,
le courant d’obscurité provient majoritairement de phénomènes d’émissions ther-
moïoniques par la photocathode et les dynodes du tube. Ces matériaux peuvent
émettre spontanément des électrons par agitation thermique. Ils sont ensuite multi-
pliés dans l’étage multiplicateur du tube et donnent lieu à un courant de quelques
nanoampères. Du fait d’une plus grande surface d’émission et d’une plus grande
multiplication, les électrons thermiques proviennent majoritairement de la photoca-
thode et de la première dynode. Le spectre en charge de ces émissions thermiques
est de type électron unique, caractéristique de l’accélération et de la multiplication
par le tube d’un électron émis par la photocathode. Un exemple de spectre est pré-
senté sur la figure 5.1 pour un tube photomultiplicateur Photonis XP4512B avec une
haute tension de −2000 V. Le centroïde de la distribution correspond à la charge
moyenne mesurée suite à l’émission d’un photoélectron de la photocathode. Cette
valeur varie avec le gain de l’étage multiplicateur et donc avec la tension appliquée
au tube photomultiplicateur.

Un ajustement de la tension permet d’aligner le centroïde de ces distributions sur
une même valeur pour chaque tube photomultiplicateur de CARMEN comme pré-
senté sur la figure 5.2. Les tensions appliquées varient entre −1700 V et −2400 V, et
on peut remarquer que deux tubes photomultiplicateurs (un sur chaque hémisphère)
ne sont pas alignés. Ils ne présentaient pas un spectre de photoélectron unique satis-
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Source Energie ( keV)

22Na
511
1275

207Bi
570
1064

60Co
1173
1332

88Y
898
1836

Table 5.1 – Energie des rayonnements gamma produits par les sources utilisées
pour la calibration de CARMEN.

5.3 Remarques : performances du liquide scin-

tillant

Une première remarque que l’on peut faire porte sur la différence des charges
mesurées dans chaque hémisphère pour une même énergie déposée dans le liquide.
La figure 5.6 représente le rapport entre la charge totale mesurée sur l’hémisphère
droit et la charge totale mesurée sur l’hémisphère gauche. Ce rapport est supérieur à
1 sur toute la gamme en énergie et tend vers 1, 6. Pour une même quantité d’énergie
déposée dans chaque hémisphère, la quantité de photons de scintillation collectée
par les tubes photomultiplicateurs de l’hémisphère droit est environ 2 fois plus éle-
vée que par ceux de l’hémisphère gauche.

Afin d’identifier les causes de ce problème, nous avons tout d’abord effectué un
bullage à l’argon de l’hémisphère gauche afin de diminuer la quantité d’oxygène
éventuellement dissoute dans le liquide et ayant un fort effet de quenching. Au-
cune amélioration n’a été notée suite au bullage. Nous avons également prélevé un
échantillon de liquide scintillant dans chaque hémisphère pour ensuite les comparer
dans un système de comptage en tube à essai avec une source de 22Na. On note
une différence inférieure à 3% sur l’emplacement des deux fronts Compton entre les
deux échantillons, qui ne correspond pas à l’écart observé sur les hémisphères. Deux
hypothèses sont envisagées pour expliquer cet effet. La première hypothèse concerne
la peinture réfléchissante qui pourrait avoir subi une dégradation plus importante
dans l’hémisphère gauche que dans l’hémisphère droit, diminuant ainsi la collection
de lumière des tubes photomultiplicateurs. La seconde hypothèse concerne une dé-
gradation des tubes photomultiplicateurs, qui pourrait être due aux contact direct
prolongé des photocathodes et du liquide scintillant. Ces deux hypothèses pourront
être vérifiées par inspection des parois internes et des tubes lors d’une vidange de
CARMEN.

Notre seconde remarque concerne les perfomances du scintillateur, indépendam-
ment de l’hémisphère choisi. Nous pouvons calculer un nombre de photoélectrons
par méga-électronvolt à partir des mesures de résolution en énergie (par exemple
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rayonnement gamma (241Am, 22Na, 137Cs et 60Co). Nous les avons ensuite comparés
aux rendements en lumière théoriques afin d’en déduire une valeur expérimentale
de l’efficacité quantique de la photocathode. Ces résultats sont regroupés dans le
tableau 5.2.

Scintillateur Source Energie (keV) hν/MeV Exp. hν/MeV Th. QE Exp.

BC521

241Am 59 1893 11235 4,2%
241Na 511 1593 11235 3,5%
137Cs 662 2143 11235 4,8%

NaI

241Am 59 17472 16522 26,4%
137Cs 662 14482 16522 21,9%
60Co

1173 14156 16522 21,4%
1332 14057 16522 21,3%

Table 5.2 – Mesures de rendements de fluorescence du BC521 et du NaI avec un
tube photomultiplicateur XP4512B.

Le rendement quantique mesuré de la photocathode vaut en moyenne 23% avec
le cristal de NaI, proche de la valeur théorique de 25%. Par contre, celui mesuré avec
la cellule de BC521 vaut 4, 2%. Il semblerait donc que le vieillissement des photoca-
thodes des tubes de CARMEN ne soit pas significatif et ne puisse pas expliquer la
dégradation des performances de CARMEN par rapport aux données constructeur.
Nous ne pourrons en être définitivement certains que lorsque nous aurons vidangé
CARMEN. Chaque hémisphère disposant d’un hublot d’inspection, il n’est pas exclu
pour le moment que les tubes présents sur CARMEN aient été détériorés par des
fuites de lumière lors de leur fonctionnement.

Vieillissement du liquide scintillant .
La seconde hypothèse concerne le vieillisement du liquide scintillant BC521 et la
diminution de la longueur d’atténuation des photons dans le BC521. Les mesures
précédentes ont été réalisées avec une cellule cylindrique de BC521 de diamètre et
d’épaisseur 5 cm et montrent un rendement de fluorescence du liquide valant en
moyenne 1900 photons/MeV, soit 15% de la valeur annoncée par le constructeur.
Cela montre bien une dégradation du scintillateur et, CARMEN ayant une épais-
seur de liquide de 60 cm, cet effet pourrait être plus important que celui mesuré avec
la cellule cylindrique.

A notre connaissance, dans la littérature, il n’existe pas de données précises sur
la longueur d’atténuation des photons dans le BC521, et sur son évolution sur de
longues périodes, près de 15 ans dans le cas de CARMEN. Les données construc-
teur spécifient une valeur supérieure à 4 m. Différentes valeurs comprises entre 4 m
et 12 m à 430 nm et 440 nm on été mesurées pour des cocktails incluant du pseu-
documène produit par Bicron mélangé à d’autres solvants [76, 100]. On peut citer
également les travaux de M.C. Johnson [47] qui fournit des données sur la longueur
d’atténuation des photons dans du pseudocumène pur, pour des longueurs d’ondes
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entre 270 nm et 500 nm et de l’ordre de 7 m à 430 nm. Enfin, à titre d’exemple,
des mesures effectuées sur un scintillateur à base de mélange d’hydrocarbures et
de solvant aromatique par M. Apollonio et al. [4] montrent une diminution de la
longueur d’atténuation de leur liquide scintillant qu’ils ont paramétrisée sous forme
empirique en fonction de la longueur d’atténuation initiale du liquide. Ils observent
une diminution de l’ordre de 60% de la longueur d’atténuation au bout d’un an. De
même, G. Piepke et al. [76] observent une diminution de la longueur d’atténuation
à 440 nm de l’ordre de 40% à 50% sur leurs scintillateurs basés sur un mélange de
BC521 et d’huile minérale. Aucune données n’existent à propos du BC521 pur, mais
elles seraient très utiles pour les détecteurs à gros volume destinés à une utilisation
sur une longue période tels que CARMEN.

Des mesures de radioluminescence et de transmission des photons dans un échan-
tillon de BC521 provenant des hémisphères droit (en rouge) et gauche (en bleu) de
CARMEN ont été réalisées par M. Hamel (CEA/DRT/LIST/DCSI/LCAE). Elles
sont présentées sur la figure 5.7. Les traits pleins correspondent aux spectres de
radioluminescence du BC521 suite à une excitation par une source de 90Sr/90Y
émettant des électrons de 546 keV et 2, 28 MeV. Les spectres sont piqués autour de
430 nm et l’émission de lumière de l’hémisphère gauche est légèrement plus faible
de l’ordre de 4% que celle de l’hémisphère droit. Les traits pointillés correspondent
à la transmission des photons à travers 5 cm de liquide en fonction de leur longueur
d’onde. Elle est très faible en-dessous de 400 nm et entre 50% et 60% à 430 nm. Une
grande partie des photons de scintillation est donc absorbée par le liquide.

Ces mesures nous permettent également de calculer la longueur d’atténuation
des photons en fonction de leur longueur d’onde, représentée sur la figure 5.8 pour
les deux hémisphères. Elle vaut entre 7 cm et 10 cm autour de 430 nm. Le rayon
d’un hémisphère de CARMEN valant 60 cm, la quantité de photons de scintillation
collectée par les tubes photomultiplicateurs est donc fortement diminuée par absorp-
tion dans le liquide.

Ces mesures semblent donc confirmer l’hypothèse d’une dégradation du scin-
tillateur au cours du temps. De plus, les faibles différences entre les échantillons de
chaque hémisphère ne sont pas suffisamment importantes pour expliquer la différence
observée sur la quantité de lumière collectée sur chaque hémisphère. Cela conforte
l’idée d’une dégradation de la peinture réfléchissante, qui pourra être inspectée à
l’occasion d’un changement de tubes photomultiplicateurs.
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5.4 Calibration en énergie neutron

La calibration en énergie neutron des deux hémisphères de CARMEN peut se
faire selon deux méthodes.

La première méthode est directe. Elle consiste à convertir la charge totale d’un
signal induit par un neutron en énergie neutron. Pour cela nous avons besoin de
déterminer une équivalence proton–électron car la calibration est réalisée par rap-
port à une calibration absolue réalisée à l’aide de sources gamma. Cette méthode
consiste donc à caractériser la réponse en lumière du scintillateur aux neutrons et
aux rayonnements gamma afin de calculer une équivalence entre la lumière associée
à un dépôt d’énergie induit par un rayonnement gamma et par un neutron. La cali-
bration de CARMEN ne nécessite ensuite aucune source de neutrons car une simple
calibration en énergie gamma suffit pour calibrer le détecteur en énergie neutron
grâce à cette équivalence.

La seconde méthode, dite du temps de vol, utilise quant à elle une source de
neutrons. A l’aide d’une source radioactive de type Am-Be qui émet des neutrons
selon un spectre continu en énergie ainsi que des rayonnements gamma, cette mé-
thode consiste à détecter ces rayonnements gamma par un BGO en coïncidence avec
les neutrons par un hémisphère de CARMEN. La mesure du temps de vol des neu-
trons permet alors de calculer leur énergie et de l’associer à la charge mesurée dans
l’hémisphère de CARMEN.

5.4.1 Méthode de l’équivalence proton–électron

De la même manière que lors d’une calibration en énergie gamma, nous pouvons
mesurer la réponse en lumière d’un scintillateur aux neutrons avec des sources de
neutrons monoénergétiques. Nous avons donc réalisé ces mesures sur l’accélérateur
4 MV de Bruyères-le-Châtel qui permet de produire des neutrons monoénergétiques
grâce à différentes réactions de production telles que :

d + T → n + 4He

p + T → n + 3He

Il suffit ensuite de faire varier l’énergie du projectile (deuton ou proton) pour accéder
à différentes énergies neutrons. Cependant, les changements d’énergie du projectile
nécessitent du temps pour régler le faisceau et les énergies comprises entre 6 et
15 MeV ne sont pas accessibles sur cet accélérateur. Afin de nous affranchir de cette
dernière limitation, nous avons utilisé une méthode de coïncidence entre le détecteur
neutron à calibrer et un second détecteur neutron qui détecte le neutron diffusé dans
le premier.

La figure 5.9 représente le dispositif de coïncidence mis en place. L’échantillon de
pseudocumène est contenu dans une cellule en aluminium de 5, 08 cm de diamètre
couplée optiquement à un tube photomultiplicateur Hamamatsu R6231-100. Il est
situé dans l’axe du faisceau. Un détecteur BC501 est positionné en direction du
centre de la cellule de pseudocumène. Le faisceau n’étant pas collimaté, une barre
d’ombre protège le BC501 des neutrons provenant directement de la cible de pro-
duction.
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par temps de vol avec l’hémisphère droit de CARMEN est en bleu. Une mesure
effectuée avec un NE213 placé au centre de la chambre à réaction de l’hémisphère
est présentée en rouge.

Figure 5.12 – Spectre en énergie, mesuré par temps de vol, des neutrons émis en
coïncidence avec un rayonnement gamma de 4, 4 MeV et détectés par l’hémisphère
droit de CARMEN.

5.4.3 Comparaison des calibrations

Idéalement, ces deux méthodes de calibration devraient être équivalentes mais
elles possèdent chacune des inconvénients. Comme nous l’avons remarqué lors de la
calibration en énergie gamma, le liquide scintillant a vieilli et la longueur d’atténua-
tion des photons a fortement diminué. Cela dégrade la résolution en énergie et la
précision de la calibration via l’équivalence proton–électron. Avec la méthode par
temps de vol, la base de vol des neutrons est limitée par l’espacement entre les deux
hémisphères et cela augmente l’erreur relative sur la mesure de l’énergie du neutron.
De plus, la proximité du sol, d’une casemate en béton et de l’autre hémisphère in-
duit des retours de neutrons non négligeables du fait du grand volume de liquide
scintillant et dégrade également la résolution en énergie des neutrons. Il est donc
intéressant de comparer ces méthodes afin de vérifier leur équivalence et de choisir
la plus adaptée.

Nous pouvons les comparer grâce aux mesures réalisées lors de la calibration par
temps de vol. Lors de ces mesures, le neutron est ralenti dans le liquide scintillant
jusqu’à ce qu’il dépose toute son énergie mais ce sont les premières diffusions sur les
protons qui nous donnent la référence en temps permettant de mesurer le temps de
vol. Cependant, nous pouvons également traiter les signaux de fluorescence prove-
nant du ralentissement des neutrons et mesurer l’énergie par intégration de charge.
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Figure 5.15 – Détail des contributions de retours de neutrons.

132



Chapitre 6

Etude préliminaire de la
calorimétrie avec CARMEN

L’objectif des mesures sur la fission avec CARMEN est d’obtenir différents ob-
servables tels que l’énergie totale gamma rayonnée, l’énergie cinétique des fragments
de fission, la multiplicité de neutrons, et ce pour une même fission. Nous étudions
également la possibilité d’accéder à l’énergie totale neutron émise lors de la fission.
Cependant, de telles mesures de calorimétrie n’ont jamais été réalisées avec CAR-
MEN, et comme nous l’avons présenté au chapitre 4, les informations sur l’énergie
totale gamma et l’énergie totale neutron déposées dans CARMEN sont regroupées
dans le pic prompt. Il est donc nécessaire de déterminer s’il est possible d’extraire
ces énergies totales du pic prompt.

Pour y parvenir, nous devons nous intéresser à la séparation des neutrons et des
rayonnements gamma par temps de vol au sein du pic prompt. Si on prend l’exemple
de CARMEN, lorsqu’une fission a lieu au centre de sa chambre à réaction, les rayon-
nements gamma et les neutrons traversent une épaisseur de 15 cm d’air et 5 mm de
fer avant de pouvoir interagir avec le scintillateur. Un rayonnement gamma mettra
environ 0, 5 ns pour parcourir cette distance alors que des neutrons de 0, 5 MeV,
2 MeV et 10 MeV mettrons respectivement 16 ns, 8 ns et 3, 5 ns. Ainsi, au sein du
pic prompt qui dure quelques centaines de nanosecondes, la contribution des neu-
trons et des rayonnements gamma varie selon l’intervalle de temps considéré ; la
contribution des rayonnements gamma est plus importante dans les premières na-
nosecondes par exemple. Si l’on souhaite extraire avec précision les énergies totales
gamma et neutron, il est alors nécessaire de quantifier leur contribution au signal
prompt.

Par conséquent, nous avons réalisé une étude du pic prompt de CARMEN, grâce
à des simulations Monte Carlo avec le code MCNPX 2.6 [53], dans le but d’optimiser
les mesures d’énergie par intégration du pic prompt.
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6.1 Etude du pic prompt par simulation Monte

Carlo

6.1.1 Description de la simulation

Ces simulations ont été réalisées avec des sources isotropes de neutrons et de
rayonnements gamma placées au centre de CARMEN. De premières simulations ont
été réalisées avec des sources mono-énergétiques de neutrons et de rayonnements
gamma dont l’énergie correspond aux énergies moyennes des neutrons et des rayon-
nements gamma émis lors d’une fission, respectivement 2 MeV et 1 MeV.

Les simulations que nous allons vous présenter ici ont été réalisées avec des
sources plus réalistes utilisant des spectres de neutrons et de gammas de fission de
formes maxwelliennes :

P (E) = k ·
√

E · e
−E

a

de température a = 0, 68 MeV pour les rayonnements gamma, et a = 1, 3162 MeV
pour les neutrons. On obtient ainsi des spectres de rayonnements gamma d’énergie
moyenne 1, 0 MeV et des spectres de neutrons d’énergie moyenne 2, 1 MeV.

La géométrie utilisée dans ces simulations est une géométrie de CARMEN iden-
tique à celle présentée au chapitre 4 où seuls les tubes photomultiplicateurs ainsi que
la structure de maintien des deux hémisphères ne sont pas représentés. Chaque hémi-
sphère contient du pseudocumène dopé à 0, 4% en masse dont la composition a déjà
été présentée dans le tableau 4.1. L’enveloppe de chaque hémisphère est constituée
de fer (∼ 92% 56Fe) d’épaisseur 0, 5 cm. Enfin, l’extérieur des hémisphères contient
de l’air composé en première approximation de 21% d’oxygène et 79% d’azote. Cette
géométrie est représentée sur les figures 6.1 en vue de dessus avec un écartement
entre les hémisphères de 2 cm et en vue de face.

Lors d’une simulation, chaque particule est suivie dès l’instant de sa création
jusqu’à ce qu’elle soit capturée par un noyau ou qu’elle s’échappe de l’environne-
ment. La scintillation n’est pas modélisée dans la simulation. Toutes les interactions
subies par la particule sont répertoriées dans un fichier de données, nommé PTRAC
dans MCNPX v2.6. Ce fichier contient toutes les informations utiles pour analyser
l’histoire de chaque particule créée : le type d’interaction subie, son énergie après
interaction, sa position, ses vecteurs directeurs, ainsi que le temps auquel a lieu
cette interaction. Grâce à ces informations, nous allons pouvoir décrire les dépôts
d’énergie des neutrons et des rayonnements gamma dans le pic prompt au cours du
temps.
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6.1.2 Analyse des simulations

Pour commencer, nous pouvons représenter les distributions du nombre total
de collisions par histoire neutron (en bleu) et gamma (en rouge) sur la figure 6.2.
Les neutrons effectuent un plus grand nombre de collisions que les rayonnements
gamma, en moyenne ∼ 27 contre 7.

Ils perdent leur énergie lors de collisions élastiques avec les noyaux d’hydrogène et
de carbone du liquide scintillant. Pour des neutrons d’énergie inférieure à 10 MeV,
la distribution en énergie des protons de recul est uniforme avec un maximum à
Ep = En. Ils peuvent donc déposer la totalité de leur énergie en une collision. Lors
d’une diffusion sur un noyau de carbone, les neutrons peuvent perdre jusqu’à 28%
de leur énergie en une collision.

Les neutrons vont donc déposer la majeure partie de leur énergie dès les premières
collisions, comme on peut le voir sur la figure 6.3 représentant l’évolution de la part
d’énergie déposée par le neutron au cours des k collisions qu’il effectue, avec en
moyenne 40% de leur énergie initale déposée lors de la première diffusion dans le
liquide scintillant.

Figure 6.2 – Distribution du nombre total de collisions par histoire neutron et par
histoire gamma.

Les neutrons et les rayonnements gamma sont séparés par temps de vol et la
majeure partie de l’énergie des neutrons est déposée lors des premières collisions ; il
est donc important de comparer le dépôt d’énergie des neutrons et des rayonnements
gamma en fonction du temps. La figure 6.4 représente la distribution de la durée
totale d’une histoire gamma en rouge et d’une histoire neutron en bleu. Dans le cas
des rayonnements gammas, les interactions avec le scintillateur ont lieu entre 0 et
7 ns. La distribution est très piquée avec un maximum à 2 ns et un temps moyen
entre chaque collision de l’ordre de 0, 3 ns. Dans le cas des neutrons, la distribution
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effectuées sur une cellule cylindrique de BC521 couplée à un tube photomultiplica-
teur Photonis XP4512B identique à ceux présents sur CARMEN, et ont un temps de
montée de l’ordre de 10 ns avec une décroissance du signal s’étalant jusqu’à environ
200 ns.

Figure 6.5 – Signaux moyens de fluorescence d’une cellule 2” de BC521 couplée à un
tube photomultiplicateur XP4512B dus à un neutron (en bleu) et à un rayonnement
gamma (en rouge).

Dans le cas des rayonnements gamma, les dépôts d’énergie gamma sont centrés
sur 2 ns. De plus, le temps moyen entre chaque dépôt est très faible : 0, 2 ns en
moyenne. On peut le négliger par rapport au temps de montée du signal et considérer
que l’intégralité des dépôts se fait au temps t0 = 2 ns. Nous utiliserons ensuite un seul
signal moyen pondéré de l’énergie moyenne déposée par les rayonnements gamma.
Dans le cas des neutrons, nous devons considérer chaque collision et leur associer
un signal moyen pondéré de l’énergie déposée lors de la collision et décalé du temps
auquel a lieu la collision. Nous pourrons ensuite sommer ces signaux et calculer leur
contribution au pic prompt.

L’énergie étant mesurée par intégration du pic prompt, nous devons calculer ces
contributions en fonction de la porte d’intégration temporelle τ choisie pour pouvoir
ensuite optimiser la mesure. A cet effet, nous nous servons de l’intégrale Iγ,n de
ces signaux moyens sγ,n(t) neutron et gamma en fonction de la porte d’intégration
τ ∈ [0; 200] :

Iγ,n(τ) =
∫ τ

0
sγ,n(t) · dt (6.1)

L’intégrale totale Iγ,n(200) donne directement une mesure de l’énergie déposée dans
le scintillateur. Nous pouvons alors directement calculer la proportion de signal
moyen intégré Pγ,n en fonction de τ :

Pγ,n(τ) =
Iγ,n(τ)

Iγ,n(200)
(6.2)
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de calculer une proportion moyenne d’énergie déposée par une cascade de Mγ = 8
photons selon la relation suivante :

〈
Edep

γ

E0
γ

〉
=

1
Mγ

·
Mγ∑

k=0

〈
Edep

γ

E0
γ

〉

k

·

(
Mγ

k

)
· pk · (1 − p)Mγ−k (6.3)

où : 


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γ
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γ

〉

p
= 0, 9501

〈
Edep

γ

E0
γ

〉

1−p
= 0, 6734

p = 0, 4957
Mγ = 8

Pour une multiplicité moyenne de 8 rayonnements gamma, la proportion moyenne
d’énergie déposée dans CARMEN par rapport à leur énergie initiale vaut 81, 06% ;
ce qui donne une contribution au pic prompt en fonction de sa porte d’intégration
de :

[γ](τ) = 0, 8106 · Pγ(τ − 2) (6.4)

6.1.2.2 Cas des neutrons

Contrairement aux rayonnements gamma, nous avons vu que la totalité des dé-
pôts d’énergie des neutrons ne peut pas être considérée comme un dépôt ponctuel
à un instant donné et nous devons prendre en compte chaque collision caractérisée
par son énergie déposée Ecoll

n et son temps de collision tcoll. De la même manière
que pour les rayonnements gamma, nous calculons la proportion d’énergie déposée
en fonction de la porte d’intégration pour chaque collision i :

Pn(τ − ti) ·
Ei

n

E0
n

Pour Nh histoires neutrons composées de Nk
coll collisions, la proportion moyenne

d’énergie neutron mesurée en fonction de la porte d’intégration du pic prompt peut
s’écrire comme ci-dessous :

[n](τ) =
1

Nh

·

Nh∑
j=1




Nj

coll∑

i=1

Pn(τ − ti) ·
Ei

n

E0
n


 (6.5)

Afin de rendre compte de la différence de rendement en lumière de fluorescence
due aux neutrons par rapport aux rayonnements gamma dans le BC521, l’énergie
déposée par le neutron est directement traduite en méga-électronvolt équivalent
électron grâce à la relation présentée au paragraphe 5.4.1.

6.1.2.3 Calcul des contributions neutron et gamma

Finalement, pour toutes les fissions simulées, nous calculons le rapport entre la
part d’énergie neutron déposée et la part d’énergie gamma déposée en fonction de
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la porte d’intégration du pic prompt. Nous introduisons les efficacités de détection
des neutrons εn et des rayonnements gamma εγ, ainsi que les multiplicités moyennes
neutron ν et gamma Mγ afin de calculer ce rapport pour une fission en moyenne :
[
n

γ

]
(τ) =

εn · ν̄ · [n](τ)
εγ · M̄γ · [γ](τ)

=
εn · ν̄

εγ · M̄γ

·

〈
E0

γ

Edep
γ

〉
·

1
Pγ(τ − 2)

·
1

Nh

·

Nh∑
j=1




Nj

coll∑

i=1

Pn(τ − ti) ·
Ei

n

E0
n




avec : ν̄ = 3, 76[19], M̄γ = 7, 8[94], εn = 92, 69% et εγ = 78, 19%.

6.2 Résultats : contribution des rayonnements gamma

et des neutrons à la mesure de l’énergie totale

neutron

La figure 6.7 présente le résultat de ces simulations pour des rayonnements
gamma et des neutrons de fission. La courbe rouge représente donc le rapport
[n/γ](τ) de la part d’énergie déposée par les neutrons sur la part d’énergie déposée
par les rayonnements gamma lors d’une fission en fonction de la porte d’intégration
du pic prompt. La courbe bleue représente la proportion de signal gamma intégré
Pγ(τ) en fonction de cette porte d’intégration.

Figure 6.7 – Comparaison entre la contribution neutron et la proportion de si-
gnal gamma mesurée en fonction de la porte d’intégration du pic prompt, pour des
rayonnements gamma et des neutrons de fission du 252Cf.

La contribution des neutrons est loin d’être négligeable et apparaît dès que l’on
intègre le pic prompt sur une quinzaine de nanosecondes. Elle croît ensuite rapide-
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ment pour tendre vers un valeur asymptotique de 55%. Un compromis est nécessaire
pour mesurer correctement l’énergie totale gamma rayonnée. D’un côté, nous devons
intégrer le pic prompt suffisamment longtemps pour intégrer le plus de signal prove-
nant des rayonnements gamma afin de ne pas dégrader la résolution en énergie. Elle
est proche de sa valeur asymptotique dès lors que l’on intègre au moins 90%du signal
gamma. De l’autre, il faut minimiser la quantité d’énergie totale neutron intégrée
pour limiter la correction appliquée à la mesure de l’énergie gamma. Par conséquent,
il semble raisonnable d’intégrer le pic prompt sur une durée de 40 ns : 90% du signal
gamma est intégré et le rapport de la part d’énergie déposée par les neutrons sur la
part d’énergie déposée par les rayonnements gamma est de l’ordre de 30%.

Le reste du signal contient par ailleurs l’information relative à l’énergie déposée
par les neutrons ainsi qu’une faible contribution des rayonnements gamma. En in-
tégrant la suite du signal à partir de 40 ns, nous pouvons calculer le rapport de la
part d’énergie déposée par les rayonnements gamma sur la part d’énergie déposée
par les neutrons. Elle vaut 14%. La proportion de signal neutron intégré dans ce cas
vaut 85%.

Ces simulations montrent donc qu’il est possible de mesurer l’énergie totale dépo-
sée dans CARMEN en intégrant le pic prompt sur deux portes distinctes. On mesure
E1 sur l’intervalle [0; 40] ns et E2 sur l’intervalle [40; 200] ns et ces énergies peuvent
s’exprimer en fonction de l’énergie totale gamma et de l’énergie totale neutron sous
la forme suivante :

E1 = a1 Eγ + b1 Ẽn

E2 = a2 Eγ + b2 Ẽn

(6.6)

où ai, bi sont des coefficients positifs que nous allons déterminer, Eγ est l’éner-
gie totale gamma rayonnée et Ẽn est l’énergie totale neutron exprimée en méga-
électronvolts équivalent électron.

L’analyse des simulations a montré que lors de la mesure de E1, nous intégrons
91% du signal gamma et que la contribution des neutrons à cette mesure vaut 30%.
De plus, les rayonnements gamma déposent en moyenne 81, 06% de leur énergie ini-
tiale. Lors de la mesure de E2, nous intégrons 85% des signaux neutron et la contri-
bution des rayonnements gamma à cette mesure vaut 14%. Nous savons également
que les neutrons détectés déposent la totalité de leur énergie dans le scintillateur.
Nous pouvons donc écrire les conditions suivantes :





a1 = 0, 8106 × 0, 91 = 0, 7376
b1 Ẽn

a1 Eγ

= 0, 3





b2 = 0, 85
a2 Eγ

b2 Ẽn

= 0, 14

On peut ensuite déduire de ces conditions les relations suivantes entre l’énergie
mesurée dans le pic prompt et les énergies totales neutron et gamma rayonnées :

Eγ =
E1

0, 9589

Ẽn =
E2

0, 969

(6.7)
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6.3 Remarques sur les mesures de J. Fréhaut et

H. Nifenecker

Comme nous l’avons présenté dans l’introduction de cette partie, deux mesures
d’énergie totale on déjà été effectuées avec des détecteurs de type boule à neutrons
dans les années 1970.

Les premières mesures réalisées par J. Fréhaut [36] portaient sur la fission induite
par neutrons rapides pour différents noyaux : 232Th, 235U et 237Np. Le détecteur était
une boule de pseudocumène dopé au gadolinium de 76 cm de diamètre, traversée en
son centre par un cylindre de 7 cm de diamètre. J. Fréhaut a mesuré les énergies to-
tales gamma rayonnées en fonction de la multiplicité neutronique pour ces différents
noyaux. L’énergie mesurée n’est pas absolue mais relative à l’énergie totale gamma
rayonnée dans la fission spontanée du 252Cf d’après les valeurs de F. Pleasonton[78]
et corrigée d’une contribution neutron. Suite à une discussion avec J. Fréhaut, il
s’avère que la correction apportée à l’énergie mesurée est basée sur les mesures de
H. Nifenecker et al., soit 0, 3 MeV par neutron détecté, et en considérant que les
efficacités de détection neutron et gamma sont identiques. Pour la fission de l’235U
induite par des neutrons de 2, 37 MeV, il trouve une énergie totale gamma rayonnée
de Eγ = 6, 77 MeV et une multiplicité neutronique de ν = 2, 5. La correction appor-
tée à l’énergie mesurée pour soustraire la composante neutron est donc de l’ordre de
4%.

Les secondes mesures qui nous intéressent sont celles de H. Nifenecker et al.[71].
Ces mesures ont été réalisées grâce à une boule à neutrons similaire, de diamètre
externe 100 cm, traversée en son centre par un cylindre (son diamètre n’est pas pré-
cisé). La boule est remplie d’un liquide scintillant dopé au gadolinium. Ils mesurent
l’énergie cinétique des fragments de fission grâce à des détecteurs silicium en coïn-
cidence avec la multiplicité de neutrons et l’énergie totale gamma rayonnée grâce à
leur boule à neutrons. Afin de corriger la mesure de la composante neutron, ils ef-
fectuent deux mesures avec une même source de 252Cf(sf) entourée soit de graphite,
soit de polyéthylène, altérant uniquement la composante neutron. Ils en déduisent
ainsi une correction de 0, 3 MeV par neutron, et mesurent une énergie totale gamma
après correction de Eγ = 6, 5 MeV. Cette correction est donc de l’ordre de 15% sur
l’énergie mesurée.

Afin de comparer ces corrections à nos simulations, nous devons calculer le rap-
port [n/γ] à partir de ces données :

[
n

γ

]
=

εn · ν̄ · 〈 Edep
n

Einit
n

〉

εγ · M̄γ · 〈 Edep
γ

Einit
γ

〉
(6.8)

Les deux mesures appliquent une correction de 0, 3 MeV par neutron détecté.
L’énergie moyenne d’un neutron de fission pour la fission spontanée du 252Cf étant
de 2 MeV, on peut en déduire :

εn · 〈 Edep
n

Einit
n

〉 =
εn · 〈Edep

n 〉
〈Einit

n 〉 =
0, 3
2

= 0, 15 (6.9)
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Par ailleurs, ces deux mesures intègrent la totalité de l’énergie déposée par les
rayonnements gamma, soit :

〈 Edep
γ

Einit
γ

〉 = 1, 0 (6.10)

Afin de comparer ces corrections à nos simulations, nous pouvons en déduire que
le rapport [n/γ] à partir de ces données vaut :

[
n

γ

]
=

ν̄ · 0, 15
Mγ · εγ · 1, 0

=
3, 78 · 0, 15

8 · 0, 9 · 1, 0
= 7, 9% (6.11)

La correction apportée par J. Fréhaut et H. Nifenecker à leurs mesures corres-
pond à une contribution neutron de 7,9%, bien plus faible que celle que nous avons
déterminé par la simulation. Dans ces deux mesures, nous ne disposons d’aucune
information explicite concernant la durée d’intégration du pic prompt ; néanmoins
il semblerait qu’elle soit de l’ordre de 150 ns. Compte tenu de la géométrie de la
boule de J. Fréhaut, nous savons que la base de vol des neutrons à l’intérieur de
la boule est de 3, 5 cm (contre 15 cm pour CARMEN). Les dépôts d’énergie des
neutrons auront donc lieu dans un temps plus court après le dépôt d’énergie des
rayonnements gamma et la composante neutron sera plus importante dans l’inté-
gration du pic prompt. D’après l’étude que nous avons réalisée pour CARMEN,
une telle durée d’intégration implique une composante neutron bien plus élevée que
celle qui a été estimée. Nous nous attendrions à un rapport [n/γ] de l’ordre de 55%
pour CARMEN. De plus, la mesure de la composante neutron amène H. Nifenecker
et al. à en déduire un facteur de conversion entre la réponse du scintillateurs aux
électrons et aux neutrons. Ils trouvent un facteur 7, qui n’est pas en accord avec
nos mesures ainsi que les valeurs tirées de la littérature et compilées sur la figure
5.10. La mesure absolue d’énergie totale rayonnée dans la fission spontanée du 252Cf
de Eγ = 6, 5 MeV par H. Nifenecker, déjà inférieure aux valeurs présentes dans la
littérature et recensées dans le tableau 6.1, pourrait être sous-estimée.

Ēγ,tot (MeV) Référence

6, 64 ± 0, 08 R. Billnert et al.[11]
6, 65 ± 0, 12 R. Billnert et al.[11]
6, 7 ± 0, 4 E. Nardi et al.[69]

6, 84 V. V. Verbinski et al.[94]
7, 06 ± 0, 35 F. Pleasonton et al.[78]

8, 2 A. B. Smith et al.[87]
8, 52 A. Chyzh et al.[20]

Table 6.1 – Energie totale gamma moyenne rayonnée dans la fission spontanée du
252Cf, mesures provenant de la littérature.

Pour conclure sur ces mesures, nonobstant le manque d’informations détaillées
sur les conditions et le dispositif expérimental, il y a une différence significative
entre nos estimations et les corrections apportées lors de ces mesures. De plus,
l’écart observé sur les mesures de l’énergie totale gamma rayonnée rapportées dans
la littérature peut aller jusqu’à 20%. Il y a donc un réel besoin d’effectuer de telles
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mesures et l’utilisation d’une boule à neutrons nécessite une caractérisation précise
de la contribution que peuvent apporter les neutrons prompts. A terme, des mesures
expérimentales en fission spontanée du 252Cf devraient confirmer notre étude.

6.4 Perspectives d’optimisation de la calorimétrie

gamma et neutron avec CARMEN

Comme nous venons de le montrer, le détecteur CARMEN n’est pas optimisé
pour effectuer des mesures précises de calorimétrie de la fission du fait de la forte
contribution des neutrons au pic prompt. Nous pouvons envisager des améliorations
afin de mieux séparer la détection des rayonnements gamma de la thermalisation
des neutrons. La solution la plus simple à ce problème est d’augmenter la distance
entre la source et le liquide scintillant.

Sans modifier CARMEN, nous sommes limités à l’augmentation de l’espacement
entre les deux hémisphères. Un premier facteur en défaveur de cette méthode ap-
paraît clairement : l’angle solide de détection diminue et les efficacités de détection
chutent. La figure 6.8 représente les efficacités de détection des neutrons en vert et
des rayonnements gamma en rouge, ainsi que la contribution des neutrons au pic
prompt en bleu calculée sur 40 ns en fonction de la distance entre les deux hémi-
sphères. Bien que la contribution neutron diminue de manière satisfaisante, avec
par exemple 13% pour un espacement de 60 cm, les efficacités de détection sont trop
faibles, aux alentours de 35% pour les neutrons et 43% pour les rayonnements gam-
mas et nous perdons alors tout l’intérêt de CARMEN qui est de pouvoir compter
les neutrons avec une grande efficacité. On ne peut donc pas envisager d’écarter les
hémisphères pour améliorer la mesure des énergies totales au détriment du comptage
de neutrons.

Avec une nouvelle géométrie .
Afin de conserver la grande efficacité de détection des neutrons et des rayon-

nements gamma, nous devons envisager une nouvelle géométrie de CARMEN avec
une chambre à réaction plus grande permettant une meilleure séparation des neu-
trons et des rayonnements gamma par temps de vol. Des simulations similaires à
celles présentées précédemment ont été réalisées en faisant varier les rayons interne
et externe de CARMEN afin de déterminer de nouvelles proportions permettant de
réduire la contribution des neutrons tout en conservant une efficacité de détection
des neutrons et des rayonnements gamma supérieure ou égale à 90%. Ces géométries
sont représentées en vue de dessus sur la figure 6.9. Nous avons fait varier le rayon
externe entre 75 cm et 90 cm avec un pas de 5 cm, et cela pour des rayons internes
de 50 cm ou 60 cm.

La figure 6.10 représente le résultat de ces simulations. On retrouve sur ce graphe
l’efficacité de capture de neutron et l’efficacité totale gamma pour les différentes
valeurs de rayons internes et externes, ainsi que la proportion d’énergie neutron
intégrée sur 40 ns par rapport à l’énergie gamma intégrée.

Lorsque l’on fonctionne à volume constant, ce qui correspond à un rayon externe
(RE) de 70 cm et 75 cm pour des rayons internes (RI) respectivement de 50 et 60 cm,
on observe une diminution des efficacités de détection. Un rayon interne de 50 cm
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facteur 2, ainsi que du nombre de tubes photomultiplicateurs pour conserver une
efficacité de collection de lumière satisfaisante.

Avec des scintillateurs plastiques .
Une alternative serait d’envisager une version solide de CARMEN. Y. Kuroda

et al. [51] ont développé un détecteur d’antineutrinos pour la surveillance des ré-
acteurs fonctionnant sur le même principe que les boules à neutrons contenant un
scintillateur liquide. Ils utilisent des scintillateurs plastiques classiques entourés de
feuilles d’oxyde de gadolinium.

Cette nouvelle approche a plusieurs avantages non négligeables par rapport à
CARMEN. Les plastiques sont beaucoup plus faciles à utiliser que le pseudocu-
mène. Ils ne sont pas volatiles ni inflammables, ne nécessitent donc pas de conteneur
étanche et de surveillance continue. La mobilité de CARMEN est également très limi-
tée. On peut penser à une construction modulaire à base de plastiques permettant
plus de souplesse pour ses utilisations futures. Enfin, on peut également s’affran-
chir de l’enveloppe en fer, réduisant ainsi l’absorption des rayonnements gamma de
basse énergie (moins de 300 keV ) et permettant une meilleure calorimétrie. Enfin,
la possibilité de segmenter les plastiques, couplée à l’aluminisation des feuilles de
gadolinium, pourraient permettre une meilleure efficacité de collection de la lumière
émise par le scintillateur et donc une meilleure résolution en énergie.
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6.5 Récapitulatif

Les mesures en corrélation de la multiplicité neutronique et de l’énergie totale
rayonnée dans la fission avec CARMEN nécessitent une caractérisation précise de la
réponse de son scintillateur liquide.

Notre travail sur la calibration en énergie gamma et neutron de chaque hémi-
sphère a montré une forte dégradation du rendement en lumière du scintillateur
présent dans CARMEN depuis les années 2000. Il présente une forte absorption à
sa longueur d’onde d’émission, avec une longueur d’atténuation à 425 nm de 7 cm
et 10 cm pour les hémisphères droit et gauche. La linéarité de sa réponse aux rayon-
nements gamma a été mesurée jusqu’à 4, 4 MeV mais la résolution reste faible :
respectivement 23, 3% et 30, 4% pour les hémisphères droit et gauche à 4, 4 MeV.
La calibration en énergie neutron de chaque hémisphère est également difficile. La
méthode à privilégier est celle du temps de vol mais elle est considérablement pol-
luée par des retours de neutrons provenant de l’environnement immédiat de chaque
hémisphère (sol, casemate en béton et hémisphère complémentaire). Dans l’état ac-
tuel, seul un changement de liquide et la possibilité de dissocier les hémisphères de
leur bâti permettrait d’obtenir une meilleure résolution en énergie gamma et une
calibration en énergie neutron satisfaisante.

La seconde partie de ce travail portait sur l’optimisation de la mesure de l’énergie
totale gamma rayonnée grâce au pic prompt de CARMEN. La faible séparation des
neutrons et des rayonnements gamma par temps de vol induit une forte contribution
des neutrons à l’énergie mesurée dans le pic prompt. L’étude du pic prompt par la
simulation a permis d’optimiser cette mesure en choisissant un compromis sur la
durée d’intégration du pic prompt. Une intégration sur 40 ns permet d’intégrer 91%
du signal gamma tout en limitant la contribution des neutrons à hauteur de 30%.
Ces résultats permettent également d’envisager la mesure de l’énergie totale neutron
par intégration de la partie restante du signal prompt. Ces résultats nécessiteront
une confirmation par l’expérience avec une source de 252Cf. Enfin, la configuration
actuelle de CARMEN ne permet pas d’améliorer la séparation neutron–gamma. Elle
ne pourra être réalisée que par un changement de géométrie de CARMEN, que ce
soit avec un scintillateur liquide ou plastique.
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Conclusions et perspectives

Au cours de ce travail, le développement et la caractérisation d’un nouveau dé-
tecteur nommé "cible active scintillante" ont été réalisés. Ce détecteur tire profit
des propriétés de la scintillation liquide organique telles que les capacités de PSD
ou leur temps de réponse rapide et consiste à mettre des actinides en solution dans
un liquide scintillant grâce à la technique de l’extraction liquide-liquide. Ce principe
permet d’atteindre de très hautes efficacités de détection des alphas et des fragments
de fission, et donc de mesurer avec précision la masse d’actinide en solution et le
nombre de fissions avec un seul et même détecteur.

Lors de son développement, nous avons été confrontés à différents problèmes
liés aux propriétés des scintillateurs et contraignant leur utilisation : la solubilité
des actinides et la PSD des fragments de fission. Une étude exhaustive de cocktails
scintillants a permis d’établir plusieurs conclusions. La réponse du scintillateur aux
fragments étant encore mal comprise, il n’est pas possible d’anticiper la PSD des
fragments de fission par analogie avec leur réponse aux particules chargées légères
(protons, alphas). Cela signifique que des cocktails présentant un excellente PSD
pour la discrimination neutron/gamma, comme le NE213 par exemple, ne possèdera
pas forcément une bonne PSD pour les fragments de fission, i.e. une séparation pro-
tons de recul/fission. Ensuite, aucun cocktail scintillant étudié ne possède à la fois
une limite de solubilité des actinides élevée et une bonne PSD avec séparation entre
les protons de recul et les fragments de fission. Nous disposons donc de cocktails
scintillants pouvant être utilisés dans des conditions différentes. Le premier cas est
celui de l’Alphaex, qui permet d’atteindre des concentrations en actinides élevées,
jusqu’à 17 mg mL−1 de 232Th et 50 mg mL−1 d’uranium naturel, mais ne présente
pas de séparation proton/fragments de fission. Lors de mesures sous faisceau de neu-
trons, l’épaisseur de la cellule contenant de l’Alphaex devra être limitée à 100 µm
afin de s’affranchir du problème de recouvrement des évènements de fission par les
protons de recul. Le second cas est celui du DIN et de l’EJ-309, qui possèdent une
bonne PSD avec séparation des fragments de fission et des protons de recul mais ont
une solubilité des actinides plus faibles, jusqu’à 1 mg mL−1 de 232Th et 3 mg mL−1

d’235U. Face à ces faibles concentrations en actinides, une augmentation du volume
de liquide ou du flux de neutrons pourrait être envisagée mais causerait la dégrada-
tion de ses performances. Nous devrons donc nous limiter à une utilisation avec des
neutrons thermiques.

Dans ces conditions, la cible active scintillante peut être utilisée comme trigger
pour des mesures de sections efficaces de fission induites par neutrons. Elle est éga-
lement parfaitement adaptée pour des mesures de taux de fission spontanée. Une
mesure est d’ailleurs en cours sur la fission spontanée du 240Pu et du 242Pu, elle
permettra de fournir des valeurs références pour la correction de l’efficacité de dé-
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tection de chambres à fission utilisées pour mesurer la section efficace de fission de
ces isotopes. Enfin, l’utilisation d’un scintillateur deutéré (EJ-315) ou fluoré (C6F6

ou EJ-313) pourra également être envisagée pour détecter la fission induite par neu-
trons thermiques lors de mesures de spectrométrie gamma des fragments de fission
afin de s’affranchir des rayonnements gamma émis par capture radiative des neu-
trons par l’hydrogène du scintillateur.

La seconde partie de ce travail de thèse a été consacrée à l’étude du détecteur
CARMEN et de sa capacité à mesurer l’énergie libérée par émission de neutrons et
de rayonnements gamma prompts dans la fission.

La remise en route et la calibration du détecteur ont permis de mettre en évi-
dence une dégradation importante des performances du liquide scintillant. Une forte
diminution de la longueur d’atténuation du liquide a été mesurée, ce qui implique
une forte baisse de son rendement en lumière et de la résolution en énergie. Une
différence importante de collection de lumière entre les hémisphères droit et gauche
de CARMEN a également été mesurée et pourrait provenir d’une dégradation de
la peinture réfléchissante ou des tubes photomultiplicateurs. Ce dernier point ne
pourra être vérifié que par une inspection de chaque hémisphère lors du changement
de tubes photomultiplicateurs prévu prochainement.

L’étude par la simulation du pic prompt de CARMEN a montré la possibilité
de mesurer les énergies totales gamma et neutron grâce au choix d’une porte d’inté-
gration du pic prompt adaptée. Dans la configuration actuelle de CARMEN, l’inté-
gration du pic prompt pendant ses premières 40 ns permettra de mesurer l’énergie
totale gamma tout en minimisant la contribution des neutrons, de l’ordre de 30%.
Le seconde partie du signal prompt permettra ensuite de mesurer l’énergie totale
neutron. Enfin, cette étude a montré également que les seules mesures d’énergie
totales gamma réalisées avec une boule à neutrons (par J. Fréhaut [35] et par H.
Nifenecker et al. [71]) sous-estiment nettement la contribution des neutrons au pic
prompt et que les valeurs mesurées devraient être corrigées à la baisse.

Dans l’état actuel, la dégradation du liquide scintillant couplée à la faible sépa-
ration des neutrons et des rayonnements gamma dans le pic prompt ne nous permet
pas de réaliser une mesure précise de l’énergie totale gamma et neutron avec CAR-
MEN. Des améliorations sont nécessaires et plusieurs choix peuvent être envisagés.
Une première solution consiste à changer uniquement le liquide scintillant lors du
changement de tubes photomultiplicateurs, ce qui permettra d’améliorer nettement
la résolution en énergie. Une deuxième solution consiste à changer la géométrie de
CARMEN afin d’avoir une chambre à réaction plus grande et une meilleure sépara-
tion neutron/gamma dans le pic prompt. Cela signifie également d’avoir un volume
de liquide scintillant plus important pour conserver de grandes efficacités de détec-
tion. Enfin, la troisième solution consiste à réaliser une version "solide" de CARMEN
grâce à des blocs de plastiques scintillants entourés de feuilles de gadolinium et pré-
sente de nombreux avantages par rapport aux scintillateurs liquides en matière de
sécurité ou de modularité par exemple.
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Annexe A

Etude de cocktails scintillants

A.1 Liquides avec du 252
Cf

Solvant
Resolution (%) Rendement Rendements /rDIN

PSD
α FF α/FF (%) α (%) FF (%)

DIN 12,4 19,7 14,5 100 100 bonne
LAB 10,2 21,8 15,1 41,2 42,8 mauvaise

méthylnaphtalène 10,0 18,1 14,4 52,8 52,2 mauvaise
xylène 8,2 14,9 15,4 66,9 70,7 mauvaise
toluène 12,8 29,8 13,6 53 49,8 mauvaise
EJ301 11,1 23,9 11,8 124 98 mauvaise
EJ309 9,4 22,3 15,9 150 160 bonne
EJ315 13,7 23,9 13 85 74 mauvaise

Ultima Gold 10,6 16,5 17,8 25 30 mauvaise

Table A.1 – Comparaison des meilleures performances obtenues avec les différents
cockails scintillants liquides étudiés.
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A.2 Plastiques avec du 252
Cf

Figure A.1 – Plastique mhaD126 après polymérisation.

Figure A.2 – Plastique mhaD127 après polymérisation.
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Figure A.3 – Plastique mhaD132 avant (c) et après (a,b) polymérisation.

Figure A.4 – Plastique mhaD133 avant (c) et après (a,b) polymérisation.
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Figure A.5 – Plastique mhaD134 avant (b) et après (a) polymérisation.
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A.3 Plastiques avec du 252
Th

Figure A.6 – Plastique mhaD186 après polymérisation.

Figure A.7 – Plastique mhaD135 avant (c) et après (a,b) polymérisation.
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Figure A.8 – Plastique mhaD136 avant (c) et après (a,b,d) polymérisation.
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Figure A.9 – Plastique mhaD137 avant (c) et après (a,b) polymérisation.
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