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Introduction générale
Par bien des aspects, la recherche scientifique repose sur la nécessité de remettre en question

les faits établis et de développer par là-même un esprit critique. Enrico Fermi synthétise le rôle
des sciences, et en particulier d’une thèse de doctorat, en soutenant que : Ignorance is never better
than knowledge. Ici, l’objet des études porte sur la fission nucléaire qui correspond à la brisure
d’un noyau en deux (ou trois) noyaux plus légers. La particularité de cette réaction nucléaire
est à la fois la grande multiplicité des paires de noyaux formées et la grande quantité d’énergie
dégagée. Dès lors il est extrêmement difficile de prédire le comportement d’un tel processus. De
nombreux modèles ont été développés afin de mieux interpréter ce phénomène. On citera par
exemple les travaux de Lise Meitner et de Otto Frisch qui au lendemain de la découverte de
la fission nucléaire ont, à l’aide du modèle de la goutte liquide, donné une explication quant à
la cassure d’un noyau lourd. Ce type de réaction nucléaire peut être caractérisé par différentes
observables telles que la section efficace ou le taux de production des particules (chargées ou
non) créées. Ces données expérimentales permettent de discuter des modèles fondamentaux
indispensables à une compréhension globale de la fission nucléaire.

Ainsi, bien qu’ayant été découverte il y a plus de sept décennies, la fission nucléaire possède
des caractéristiques sur lesquelles subsistent encore des zones d’ombres. Le moment angulaire
des fragments de fission est l’une de ces propriétés qui à ce jour n’est pas entièrement comprise.
Ce paramètre est pourtant très important pour déterminer le spectre des γ prompts, qui jouent
un rôle central dans les calculs d’échauffement et de dommage des sous-structures d’un réacteur
nucléaire. Les travaux actuels doivent conduire à la détermination précise de cette dernière
observable afin de permettre de dimensionner les futurs réacteurs avec un niveau de confiance
plus élevé. De la même manière, les évaluations de données nucléaires reposent de plus en plus
sur l’utilisation de modèles. Certaines données expérimentales n’étant pas accessibles, ou dont
la valeur peut être remise en question, il est alors indispensable de valider les modèles afin
de fiabiliser les données évaluées. Ainsi l’étude de la région symétrique est particulièrement
adaptée pour tester les hypothèses des modèles. En effet son caractère rare rend cette région
très sensible pour les hypothèses et paramètres définissant les différents modèles du processus
de fission nucléaire.

Ce travail de thèse a pour ambition de mettre en avant des observables d’intérêt pour la
validation des modèles de fission, notamment ceux utilisés pour l’évaluation de données. Ce
manuscrit est divisé en cinq parties.

Tout d’abord, nous présentons au cours du chapitre 1 les différents modèles développés au
cours de ces dernières décennies afin de décrire la fission nucléaire. Nous exposons en quoi ces
théories jouent un rôle primordial dans le processus d’évaluation de données nucléaires.

Ensuite, dans le chapitre 2 nous effectuons une description des techniques de mesures des
observables de fission, telles que celles des rendements de fission. Un accent est mis sur le fonc-
tionnement du spectromètre de masse LOHENGRIN de l’Institut Laue Langevin (ILL) ainsi que
sur les détecteurs utilisés auprès de ce dernier. En effet, l’ensemble des mesures expérimentales
se sont déroulées sur cet instrument.

Le chapitre 3 concerne la caractérisation des spectromètres magnétiques gazeux, appelés
aussi GFM, dans le cadre du projet FIPPS (Fission Product Prompt γ-ray Spectrometer). Ce
futur spectromètre de l’ILL, qui a pour ambition l’étude des propriétés des particules promptes,
consiste en un couplage de détecteurs γ et neutrons avec un filtre de fragments de fission qu’est
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le GFM. Un travail expérimental et de simulation permettra in fine de dimensionner le spectro-
mètre du projet FIPPS.

Dans le chapitre 4, nous exposons, grâce à la mesure de rapports isomériques, la détermi-
nation du moment angulaire des fragments de fission. Selon la durée de vie des états isomères,
différentes techniques de mesures ont été développées. L’analyse de ces données s’est faite à
l’aide de méthodes statistiques innovantes dans la thématique incluant du Total Monte Carlo
et les métadonnées. Enfin pour accéder au moment angulaire initial, l’utilisation d’un code de
désexcitation nucléaire est indispensable. Pour ce travail de thèse, le code FIFRELIN a été uti-
lisé. Une brève discussion sur les résultats obtenus permet de mettre en évidence le caractère
discriminant de cette observable sur les modèles de fission nucléaire.

Pour finir, dans le chapitre 5, nous sondons la région symétrique à l’aide du spectromètre
de masse LOHENGRIN. L’étude de cette région est particulièrement complexe à cause de la
difficulté à identifier avec certitude le fragment de fission. Cela permet de mettre en avant les
limites actuelles du spectromètre LOHENGRIN et du système de détection. Une estimation des
rendements associée aux distributions en énergie cinétique sont présentées. Une amélioration
du dispositif expérimental est proposée afin de lever l’incertitude quant à l’identification du
fragment de fission.

Cette thèse, à travers trois types d’expériences, propose d’explorer des méthodes expérimen-
tales usuelles de la physique nucléaire pour la thématique des données nucléaires. La maîtrise des
précisions expérimentales accessibles, en utilisant des méthodes de propagation d’incertitudes
complètes et sophistiquées, a pour objectif d’ouvrir la thématique des données nucléaires au test
d’hypothèses afin de discuter de la pertinence des modèles à l’aide d’outils quantitatifs.



Chapitre 1

La fission de 1939 à aujourd’hui
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Introduction

No-one really thought of fission before its discovery. À travers ces mots, Lise Meitner ex-
prime la complexité qu’est ce nouveau processus nucléaire. Cette découverte à l’aube de l’année
1939, a valu à O. Hahn le prix Nobel de chimie en 1944. La fission nucléaire est d’une certaine
manière la dernière grande découverte en physique nucléaire expérimentale et clôt le cycle initié
par H. Becquerel, P. et M. Curie en 1903 par la mise en évidence de la radioactivité. Le contexte
historique de cette découverte et son potentiel usage a permis de développer des techniques ex-
périmentales et des modèles théoriques très rapidement afin de mieux comprendre ce phénomène
et de le maîtriser. Au cours de ce chapitre nous allons décrire quelques modèles qui permettent
d’interpréter la fission nucléaire. Nous présenterons ensuite le concept d’évaluation de données
et l’impact des connaissances fondamentales sur des applications utilisant ces données évaluées.
Dans la dernière section, le cadre et les objectifs de ce travail de thèse seront exposés.

1.1 De l’intérêt des modèles pour l’étude du processus de fission

1.1.1 Des premiers modèles aux calculs microscopiques

La fission nucléaire correspond à la brisure d’un noyau lourd en deux noyaux plus légers. Ce
nouveau mécanisme de réaction nucléaire a été mis en évidence expérimentalement par O.Hahn
et F. Strassmann en 1939 [Hahn et Strassmann(1939)]. À la suite de l’irradiation d’un échan-
tillon d’uranium par des neutrons provenant d’une source Ra−Be, ralentis par de la paraffine,
les différents éléments synthétisés étaient séparés chimiquement. Les éléments radioactifs étaient
ensuite détectés à l’aide de compteurs Geiger-Müller. Il se trouvait que certains éléments syn-
thétisés étaient des isotopes du baryum. Ces données à première vue déconcertantes, ont été
correctement interprétées par L. Meitner et O. Frisch comme étant la conséquence de la cas-
sure de l’uranium en deux noyaux plus légers [Meitner et Frisch(1939)]. L’énergie libérée par ce
phénomène est de l’ordre de 200 MeV. Pour arriver à cette conclusion, leurs hypothèses étaient
fondées sur l’analogie entre le noyau fissionnant et une goutte liquide. Le concept de goutte
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liquide en physique nucléaire avait été introduit par G. Gamow afin de décrire les principales
caractéristiques d’un noyau nucléaire [Gamow(1930)]. La figure 1.1 présente le principe de ce
processus. Le noyau composé formé suite à la capture d’un neutron (par exemple) va se défor-
mer jusqu’au point selle (saddle point). Ce point de non retour va le conduire jusqu’au point de
scission, où la cassure du noyau en deux fragments de fission va avoir lieu. 1 Ces deux notions
(point selle et point de scission) seront développées dans la suite de cette section. La répulsion
coulombienne va permettre aux fragments d’acquérir une énergie cinétique (de l’ordre de 140-
180 MeV au total). De plus les fragments créés sont peuplés dans des états très excités. Pour
se désexciter ils vont d’abord émettre des neutrons (neutrons prompts) puis des photons γ (γ
prompts). À ce stade, on parle de produits de fission. Néanmoins ces noyaux sont toujours très
instables car très riches en neutrons. Pour rejoindre la vallée de la stabilité, ces produits de
fission vont émettre des particules β− ainsi que des neutrons dits retardés.

Figure 1.1 – Illustration du processus de fission binaire. Le noyau composé, formé suite à la
capture d’un neutron, va passer par différentes étapes avant de se casser et donner naissance
à deux fragments de fission. Ces noyaux très excités vont rapidement émettre des particules
promptes. À la suite de ce processus, on parle de produits de fission. Ces derniers étant toujours
instables, ils vont se désexciter par désintégration β− suivi pour certains d’émission de neutrons
retardés.

On remarque que dès les premiers instants de la découverte de la fission nucléaire, les modèles
jouent un rôle central dans la compréhension de ce nouveau processus. Dans cette partie nous
allons présenter trois visions différentes de la fission nucléaire à travers les modèles traitant le
noyau composé comme une goutte liquide, ceux ayant une approche statistique et enfin ceux qui
ont une approche microscopique du problème.

Modèles de la goutte liquide
N. Bohr et J.A. Wheeler ont rapidement développé un modèle de fission nucléaire basé sur

les principes d’une goutte liquide [Bohr et Wheeler(1939)]. Ce modèle, LDM (pour Liquid Drop
Model), traite le noyau fissionnant comme un fluide de nucléons chargés incompressible. De la
même manière que dans la formule de Bethe-Weizsäcker, l’énergie du noyau est décomposée de

1. Ici on ne traite que de la fission binaire. Il existe un processus, la fission ternaire où trois noyaux sont créés.
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la manière suivante :
E = Ev + Es + EC + Ea + Ep (1.1)

avec Ev l’énergie volumique, proportionnelle à la masse du noyau, Es l’énergie de surface, EC
l’énergie due à la répulsion coulombienne, Ea le terme d’asymétrie et Ep l’énergie d’appariement.
La déformation du noyau est définie par :

R(θ) = R0

1 +
∞∑
l=0

m=l∑
m=−l

almYlm(θ)

 (1.2)

où R0 est le rayon du noyau sphérique, Ylm(θ) correspond aux harmoniques sphériques et alm
permet de caractériser la déformation du noyau. a0 est relié au volume de la goutte, a1m est
associé à la déformation dipolaire, qui consiste à la translation du centre de masse du noyau.
Ce paramètre décrit alors la position du centre de masse. La déformation quadrupolaire, a2m
qui est la plus importante, traduit l’élongation du noyau. La déformation octupolaire, a3m, est
associée à l’asymétrie du noyau.

Dans une première approche, les termes volumiques, d’asymétrie et d’appariement ne dépen-
dant pas de la déformation, l’énergie de déformation est alors définie comme suit :

Edef = Es(a) + EC(a)− Es(0)− EC(0) (1.3)

avec a qui correspond à la combinaison des paramètres de déformation alm et a = 0 le cas où le
noyau est sphérique. Dans ce modèle, on définit aussi le paramètre de fissilité x :

x = EC(0)
2Es(0) '

Z2

A

1
50 (1.4)

qui permet de définir la stabilité d’un noyau par rapport au processus de fission nucléaire. Il
traduit la compétition entre la force de Coulomb, désordonne le noyau, et la tension de surface
qui au contraire confine les nucléons dans le noyau. Pour qu’un noyau soit stable, la condition
nécessaire est x < 1. On note alors que l’état fondamental des actinides, par exemple, respecte
cette condition. Cependant lorsqu’on calcule l’énergie de déformation en fonction de a2 et a4, qui
sont les paramètres reliés à la déformation quadrupolaire et hexadécapolaire, on constate qu’il
existe un point critique. Ce point instable, appelé aussi point selle (ou saddle point), du fait de
sa forme particulière à deux dimensions, est un point de non retour. Si le noyau le passe, alors
il va fissionner. La courbe de déformation le long de ce chemin de fission est appelée barrière
de fission. Ce résultat fondamental permet de comprendre pour quelle raison un noyau stable
tel que l’uranium peut fissionner à la suite de la capture d’un neutron. La figure 1.2 présente
l’évolution de l’énergie de déformation en fonction des paramètres de déformation. On y observe
aussi la barrière de fission. Si l’énergie du noyau après capture du neutron est supérieure au
maximum de potentiel, alors le noyau va pouvoir fissionner. Notons que le paramètre x sur la
figure ne correspond pas à la fissilité comme définie ci dessus, mais à une coordonnée le long du
chemin de fission. Ce modèle a permis d’estimer la hauteur des barrières pour plusieurs noyaux.
La figure 1.3 présente les résultats de ces calculs, qui sont très proches des évaluations récentes.
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Figure 1.2 – À gauche : énergie potentielle de déformation en fonction de deux paramètres
de déformation (α2, α4). Le long du chemin de fission x, le noyau se déforme jusqu’au point
de scission. À droite : évolution de la barrière de fission en fonction du temps. La probabilité
de fission Γf , dépend de l’espacement des niveaux d, ainsi que du nombre d’états de transitions
(correspondant aux états disponibles au dessus de la barrière de fission) N∗. Figure issue de [Bohr
et Wheeler(1939)]

Figure 1.3 – Hauteur de la barrière de fission en fonction des noyaux. Il est à noter que ces
résultats sont très proches des évaluations récentes. Figure issue de [Bohr et Wheeler(1939)]
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Figure 1.4 – Diagramme de Nilsson pour les niveaux d’énergie des neutrons en fonction d’un
paramètre de déformation.

Ce modèle permet d’accéder aux sections efficaces de capture et de fission, via la proba-
bilité de réaction et la section efficace de formation du noyau composé (dans l’hypothèse de
Bohr [Bohr(1936)]). Néanmoins la grande faiblesse de cette approche est que celle-ci prévoit une
cassure symétrique de cette goutte liquide. Or il a été rapidement observé (voir chapitre 2) que la
fission des actinides était asymétrique. En 1949, un nouveau modèle du noyau atomique a permis
d’interpréter l’existence expérimentale de nombres magiques : c’est le modèle en couche [Haxel
et al.(1949),Mayer(1949)]. Nilsson a généralisé le modèle en couche aux noyaux déformés [Nils-
son(1955)]. La figure 1.4 présente l’évolution des différents niveaux d’énergie en fonction d’un
paramètre de déformation du noyau.

Strutinsky a incorporé au modèle de la goutte liquide, les effets de couches développés par
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Nilsson [Strutinsky(1967)]. Concrètement l’énergie de déformation s’écrit :

Edef = ELDM + U − Ũ = ELDM + δU (1.5)

avec ELDM l’énergie de déformation calculée dans le cadre du modèle de la goutte liquide
[voir équation (1.3)]. La composante δU provient de la correction du modèle en couche, où U

est l’énergie totale des différents niveaux accessibles, et Ũ l’énergie totale dans le cas où la
répartition des niveaux est uniforme.

Ce modèle macroscopique-microscopique prédit un second puits et donc une seconde barrière
de fission comme illustré sur la figure 1.5. Ce second puits a été observé expérimentalement par
la fission spontanée d’un état isomère du 242Am [Polikanov et al.(1962)]. En effet, les états
présents dans ce puits, appelés états de classe II ont une signature qui a permis d’estimer la
déformation du noyau. Il s’est avéré que le noyau était deux fois plus déformé que dans le premier
puits. La mise en évidence des isomères de fission permet de valider l’approche de Strutinsky.
La description de la barrière de fission est fondamentale dans l’étude notamment des sections
efficaces de fission et dans la compréhension du processus de fission. Ce modèle permet aussi
d’expliquer l’asymétrie observée dans la fission des actinides et donc le rôle des effets de couches
des fragments naissants. Il est usuellement admis que dans la région des actinides la première
barrière de fission est triaxiale alors que la seconde est octupolaire. Dès lors, on est obligé de
considérer l’espace des phases à plusieurs dimensions.

Figure 1.5 – À gauche : illustration de l’impact des corrections de couches sur l’énergie poten-
tielle du noyau composé. À droite : calculs des barrières de fission extraits de [Strutinsky(1967)].
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Les chercheurs de Los Alamos ont affiné le modèle de Strutinsky [Nix et Swiatecki(1965)].
Ce modèle appelé autrefois “Los Alamos model” est devenu le Finite Range Droplet Model
(FRDM). Récemment P. Möller et al. ont calculé la surface d’énergie potentielle du noyau dans
cinq dimensions [Möller et al.(2004)]. Ils ont mis en évidence la présence de différentes vallées
de fission. On reviendra sur cette notion dans la section suivante.

Figure 1.6 – À gauche : paramétrisation du noyau composé. À droite : évolution de l’énergie
potentielle avec la déformation du noyau. Différentes vallées de fission sont représentées. Les
figures sont extraites de [Möller et al.(2004)].

Le rendement en masse (ou isotopique), qui correspond au taux de production d’un frag-
ment par fission, est l’une des observables les plus étudiées. Cette quantité est cruciale pour les
applications. C’est aussi un test important quant à la validation de la modélisation de la fission
nucléaire. Dans le cadre du modèle FRDM, pour obtenir le rendement d’un fragment de fission
caractérisé par sa masse A et sa charge nucléaire Z, un traitement de l’évolution de la forme du
noyau, qui est décrite par cinq paramètres (voir figure 1.6), en utilisant l’équation de Langevin
est nécessaire [Randrup et al.(2011)] :

d

dt

∂

∂χ̇
L(χ̇, χ) = ∂

∂χ
L(χ̇, χ) + F diss(χ, t) (1.6)

avec L le lagrangien de la forme du noyau, χ les cinq paramètres de déformation et F diss la force
dissipative. Cette dernière provient de la réflexion des nucléons sur la surface en mouvement. La
résolution de cette équation traduit le mouvement de la forme du noyau de manière analogue
au mouvement Brownien [Randrup et Möller(2011)]. Ici, la particule brownienne est associée à
la forme du noyau, tandis que le milieu ambiant dans lequel se déplace la particule est associé
aux degrés de liberté microscopique du noyau. Pour obtenir un rendement, il suffit alors de
déterminer le poids, W (χ) de chacune des configurations de la forme du noyau au niveau de la
scission :

W (χ) ' exp
(
−U(χ)
T (χ)

)
(1.7)
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où U(χ) est l’énergie potentielle calculée dans le cadre du FRDM et T (χ) la température nu-
cléaire du noyau. La figure 1.7 présente les résultats des rendements isotopiques pour différents
noyaux fissionnants. Les courbes rouges sont associées à un calcul à cinq dimensions tandis que
les courbes vertes correspondent à un calcul à trois dimensions. On remarque alors l’améliora-
tion du modèle en augmentant le nombre de degrés de libertés collectifs. Néanmoins les effets
pairs-impairs observés expérimentalement ne sont pas reproduits.

Figure 1.7 – Rendement isotopique pour différents noyaux. Les calculs à 3D et 5D sont com-
parés avec les données expérimentales pour différents noyaux fissionnants. La figure est extraite
de [Randrup et al.(2011)].

Au cours des années, le modèle de la goutte liquide n’a cessé d’évoluer. Il permet une repré-
sentation simple du processus de fission. Les différents raffinements de ce modèle ont permis de
mieux comprendre ce phénomène et de lever certains de ses mystères.
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Approche statistique
D’autres modèles existent afin de décrire l’allure des rendements en masse. La plupart de ces

modèles considèrent que les observables de fission telles que les rendements ou l’énergie ciné-
tique des fragments découlent de ce qui se passe au point de scission. C’est à cet instant que le
noyau va se casser en deux et donner naissance aux fragments de fission. La première approche
développée par P. Fong consiste à affirmer que l’intégralité de l’énergie potentielle est transfor-
mée en énergie d’excitation entre le point selle et le point de scission négligeant ainsi l’énergie
cinétique de pré-scission [Fong(1956)]. Il considère aussi que ce processus est suffisamment lent
pour que tous les degrés de libertés (collectifs et intrinsèques) soient à l’équilibre statistique.
Les paramètres collectifs sont ceux permettant de définir la forme du noyau à travers le mo-
dèle de la goutte liquide. Les degrés de libertés intrinsèques sont associés aux états nucléaires
individuels 2. Finalement la distribution en masse des fragments de fission dépend directement
du nombre d’états accessibles du noyau composé au niveau du point de scission. La figure 1.8
présente la comparaison entre les rendements en masse expérimentaux et ceux calculés dans le
cadre de ce modèle.

Figure 1.8 – Comparaison des rendements en masse pour la réaction 235U(n,f) entre un calcul
statistique et les valeurs expérimentales. La figure est tirée de [Fong(1974)].

Une autre théorie reposant sur un équilibre thermodynamique à la scission est appelée “scis-
sion point model”. Développé par B.D. Wilkins et al., ce modèle considère que les degrés de liberté
collectifs et intrinsèques sont chacun en équilibre statistique au niveau du point de scission et
sont caractérisés par une température Tcoll et Tint [Wilkins et al.(1976)]. Un autre paramètre, la

2. Lorsque qu’on néglige les frictions au sein du noyau composé, il n’y a plus d’échanges d’énergie d’excitation
entre les états collectifs et individuels. On parle alors d’équilibre adiabatique.
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distance d entre les surfaces des deux fragments à la scission est nécessaire dans la description
du processus de fission. L’énergie potentielle du noyau au point de scission s’écrit :

V (N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, Tint, d) = VLD1(N1, Z1, β1) + VLD2(N2, Z2, β2)
+ S1(N1, β1, Tint) + S1(Z1, β1, Tint) + S2(N2, β2, Tint) + S2(Z2, β2, Tint)
+ P1(N1, β1, Tint) + P1(Z1, β1, Tint) + P2(N2, β2, Tint) + P2(Z2, β2, Tint)

+ VC(N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, d) + Vnuc(N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, d) (1.8)

Elle se compose de l’énergie issue des degrés de liberté collectifs (terme goutte liquide ou LD),
des corrections de couches (termes Si) et de parité (Pi) des deux fragments naissants. Finalement
l’interaction entre les deux fragments est décrite par une énergie potentielle coulombienne (VC)
et nucléaire (Vnuc). Les paramètres N , Z, et β correspondent au nombre de neutrons, à la
charge nucléaire et à la déformation du fragment de fission. La probabilité de créer une paire de
fragments s’écrit :

P (Z1, N1, Z2, N2, Tint, d, Tcoll) =
∫
β1

∫
β2

exp
(
−V (N1, Z1, β1, N2, Z2, β2, Tint, d)

Tcoll

)
dβ1dβ2 (1.9)

Ce modèle permet de mettre en évidence l’impact des corrections de couches sur la forme des
rendements en masse. La figure 1.9 présente une comparaison entre ce modèle et les données
expérimentales. On note que ce modèle permet de retrouver l’asymétrie de la fission dans le cas
de l’235U, mais ne reproduit pas correctement les résultats expérimentaux. De plus, le paramètre
d s’avère nécessaire pour reproduire les énergies cinétiques des fragments de fission.

Figure 1.9 – À gauche : schéma du modèle de Wilkins. À droite : comparaison des rende-
ments en masse entre un calcul basé sur “scission point model” (traits pointillés) et les valeurs
expérimentales (traits pleins). La figure est tirée de [Wilkins et al.(1976)].

Enfin le dernier modèle a été développé par U. Brosa et al. [Brosa et al.(1990)]. Des suites de
calculs d’énergie potentiel de déformation, reposant sur une approche “microscopique-macroscopique”,
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des modes de fission ont été mis en évidence. En outre, les différentes observables de la fission,
telles que les rendements en masse, ou la multiplicité de l’émission neutron en fonction de la
masse, dépendent de l’hypothèse de cassure aléatoire du col (ou “random neck rupture”). Ainsi
pour chaque mode de fission, l’hypothèse de la “rupture aléatoire du col” doit s’appliquer. La
modélisation des rendements en masse reposent sur trois distributions gaussiennes qui découlent
des calculs de surface d’énergie potentielle. Chacune de ces distributions correspondant à un
mode de fission :
• Super long (SL) : mode symétrique avec une forme très allongée du noyau à la scission
• Standard-1 (S1) : mode asymétrique avec une forme très compacte du noyau à la scission
• Standard-2 (S2) : mode asymétrique avec une forme allongée du noyau à la scission

Le concept de vallée et de modes de fission sera discuté dans la prochaine section. La figure 1.10
présente le principe de cassure aléatoire du col. Plus le col est fin, et plus la cassure est probable.
C’est pourquoi les rendements hauts sont interprétés comme étant la conséquence d’une rupture
en la position 2, 2′ . La figure du bas présente l’évolution de la multiplicité neutron en fonction
de la masse du fragment. Les lignes correspondent au modèle. Il faut noter que ce modèle ne
prédit pas l’intensité des différents modes de fission.

Figure 1.10 – En haut : comparaison des rendements en masse entre un calcul basé sur “random
neck rupture” et les valeurs expérimentales. Au milieu : variation du col à la scission en fonction
des modes de fission. En bas : nombre moyen de neutrons émis par le fragment de fission en
fonction de sa masse. Les lignes correspondent aux calculs tandis que les symboles sont associés
aux points expérimentaux. La figure est tirée de [Brosa et al.(1990)].
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Approche microscopique
En parallèle aux modèles macroscopiques ou phénoménologiques, l’approche microscopique

(HFB) permet d’étudier le processus de fission à travers la génération des surfaces d’énergie
potentielle (et d’en déduire les barrières de fission) ainsi que les différentes observables que sont
les rendements en masse ou les distributions en énergie cinétique des fragments de fission. Cette
approche repose sur la résolution des équations de la mécanique quantique. L’hamiltonien du
noyau composé, caractérisé par un nombre de nucléons A et de protons Z, en interaction s’écrit :

Ĥ =
A∑
i=1

p̂i
2

2M + 1
2

A∑
i,j=1
j<i

v̂ij (1.10)

avec M la masse d’un nucléon, pi l’impulsion d’un nucléon et vij le potentiel d’interaction
entre deux nucléons. Il est actuellement impossible de résoudre exactement cette équation. Une
première approximation consiste à considérer que tous les nucléons voient le même potentiel
(approximation d’un champ moyen). Jusqu’à présent, ce potentiel effectif est dérivé de forces
nucléaires phénoménologiques telles que les forces de Skyrme [Beiner et al.(1975)] ou de Go-
gny [Dechargé et Gogny(1980)]. De plus la forme du noyau est décrite par la fonction d’onde
|φ({q})〉 où {q} est l’ensemble des paramètres de déformations. Ici on ne va considérer que deux
déformations q20 et q30 qui sont liées à la déformation quadrupolaire et octupolaire respecti-
vement. La dernière quantité est la distance d entre les centres de masse des deux fragments
naissants [Goutte et al.(2005)]. La figure 1.11 présente les résultats de la surface d’énergie po-
tentielle dans le cas du 238U. On note que ce modèle prédit l’existence de différentes vallées de
fission.

Figure 1.11 – Surface d’énergie potentielle calculée avec un modèle microscopique pour l’238U.
On note la présence de différentes voies de fission. Le résultat est extrait de [Goutte et al.(2005)].

Il faut ajouter que ce calcul a été effectué en tenant compte de la dynamique quantique
du noyau composé. Ce modèle aussi appelé TDHFB (pour “Time Dependant Hartree-Fock-
Bogoliubov”) est différent du précédent car il repose sur la résolution de l’équation de Schrödinger
dépendante du temps 3 :

i~
∂φ

∂t
= Hφ (1.11)

3. la fonction d’onde φ ainsi que le hamiltonien H de cette équation ne sont pas exactement identique à ceux
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L’impact de la prise en compte de la dynamique de fission dans l’approche microscopique est
visible sur la figure 1.12.

Figure 1.12 – Comparaison des rendements en masse pour l’238U entre deux calculs micro-
scopiques et les données évaluées. La courbe bleue tient compte de la dynamique de fission. La
courbe rouge est un calcul microscopique sans prise en compte de la dynamique. Les résultats
sont issus de [Goutte et al.(2005)].

Pour conclure, différentes approches permettent de mieux appréhender le processus de fission.
Néanmoins aucune ne permet de reproduire fidèlement l’ensemble des données expérimentales.
Un nouveau type de fission a été récemment découvert dans la région des noyaux riches en
protons [Andreyev et al.(2010)]. Dans cette région des “mercures” la fission était attendue sy-
métrique, or il a été observé que la distribution en masse était asymétrique. Des calculs qui s’ap-
puient sur le FRDM [Möller et al.(2012)] ou une version plus évoluée du “scission point model”
de Wilkins [Panebianco et al.(2012)] permettent de retrouver l’asymétrie observée. Néanmoins
leurs interprétations diffèrent. Dans le premier cas, on considère que les effets microscopiques
des fragments naissants ne jouent pas un rôle prédominant au niveau de la scission alors que le
second tend à affirmer l’inverse.

1.1.2 Modes de fission et vallées

Les récents calculs, à la fois des modèles macroscopique-microscopique (FRDM), microsco-
pique (TDHFB), ou phénoménologique (“random neck rupture”) prédisent l’existence de modes
de fission. Dans ces trois cas ils apparaissent naturellement lors des calculs des surfaces d’énergie
potentielle. Le noyau composé évolue dans différentes vallées qui correspondent à des modes de
fission différents. Ainsi il existe, au moins, deux chemins différents : la fission symétrique, et la
fission asymétrique. La figure 1.13 présente les modes de fission prédits par ces trois modèles.

Expérimentalement les modes de fission sont visibles à travers la mesure de l’énergie cinétique
des fragments. En effet suivant le mode de fission, la distance d entre les fragments naissants à la
scission n’est pas la même. Or l’énergie cinétique totale provient essentiellement de la répulsion

de l’équation (1.10). Ces approximations proviennent de l’utilisation du recouvrement gaussien “GOA” [Ring et
Schuck(2004)]. En effet sans ces considérations, l’équation exacte est très difficile à résoudre.
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coulombienne dans l’approximation ponctuelle :

TKE = Z1Z2e
2

4πε0d
(1.12)

où Zi est la charge du fragment, e la charge élémentaire et ε0 la permittivité du vide. Ainsi
les distributions en énergie cinétique sont expliquées par la présence des modes de fission. Pour
étudier plus en détail la compétition entre ces différents modes, la région des masses symétriques
est un lieu idéal. On reviendra sur cette étude dans le chapitre 5.

Figure 1.13 – Évidence de la modalité de la fission. En haut à gauche : calcul macroscopique-
microscopique de la surface d’énergie potentielle. Figure extraite de [Ichikawa et al.(2012)]. En
bas à gauche : calcul microscopique de la surface d’énergie potentielle. Figure extraite de [Goutte
et al.(2005)]. À droite : présentation des modes de fission tels que décrits par le “random neck
rupture model”. Figure extraite de [Brosa et al.(1990)].
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1.2 Les modèles pour l’évaluation et les applications

Dans un rapport publié en 1988, l’IAEA considère que les modèles ne sont pas assez précis
pour les applications. Ils recommandent notamment aux expérimentateurs de s’intéresser aux
rendements des masses symétriques ainsi qu’aux rapports isomériques. Ils souhaitent aussi que
les incertitudes systématiques et statistiques soient publiés tout comme les matrices de cova-
riance [Lammer(1988)]. On pourrait croire que depuis 30 ans ces problèmes seraient résolues. Il
n’en est rien. Malgré les progrès effectués auprès des différents modèles de fission, à ce jour les
données évaluées des rendements de fission reposent toujours sur des modèles semi-empiriques,
tels que celui de A.C. Wahl [Wahl(1988)] ou encore de D.G. Madland et T.R. England [Mad-
land et England(1977)]. Dans le premier cas, les rendements en masse sont modélisés par des
distributions gaussiennes dont les paramètres sont contraints par la conservation de la densité
de charge nucléaire (UCD) avant et après la scission. Or il a été observé expérimentalement une
polarisation de charges sur toute la région des masses, avec un point d’inflexion dans la région
des masses symétriques. Pour prendre en compte cet effet, des corrections ont été ajoutées sur la
densité de charge nucléaire. Dans le second cas, les fragments de fission sont supposés avoir une
distribution de moment angulaire caractérisée par le paramètre Jrms appelé aussi spin cutoff.
L’écart de Jrms au moment angulaire J de l’état isomère permet d’estimer la population relative
de l’état isomère par rapport à l’état fondamental et d’en déduire son rendement. Dans un futur
proche la bibliothèque européenne de données nucléaires JEFF souhaite utiliser le code GEF
dans les futures évaluations [Schmidt et al.(2014)].

Les évaluations et les applications qui en découlent se nourrissent des modèles fondamentaux
visant à décrire le processus de fission. La combinaison des données expérimentales et des ap-
proches théoriques permet de déterminer la valeur la plus exacte d’une observable. Aujourd’hui
l’apport des modèles fondamentaux est encore à la marge dans l’évaluation des rendements mais
les recommandations faites en 1988 sont toujours d’actualité. Afin de dimensionner des réac-
teurs nucléaires innovants, par exemple, il est nécessaire d’avoir des incertitudes les plus faibles
possibles sur les paramètres d’entrée (rendements, sections efficaces, ...) mais aussi de connaître
les interdépendances entre ces paramètres, via les matrices de covariance [Fiorito et al.(2014)].
La figure 1.14 présente l’évolution de l’incertitude sur la puissance résiduelle qui correspond
à l’énergie dégagée par un réacteur à l’arrêt, calculée au cours du temps. On constate que la
grande part de l’incertitude provient de celle des rendements de fission.

De plus, la NEA dans sa high priority list, requiert une connaissance plus précise du spectre
de γ prompt pour différents noyaux fissionnant [Rimpault et al.(2012)]. Dans un réacteur, 70 %
du rayonnement γ provient du processus de fission. Les données actuelles sont insuffisantes pour
atteindre des précisions (7 %) sur l’énergie déposée dans les sous-structures des réacteurs de
génération IV (réflecteurs, barres de contrôles...). Il est alors nécessaire d’obtenir de nouvelles
mesures de γ prompts (mais aussi des γ retardés issus de la décroissance des produits de fission).
Aussi le développement de modèles permettant de simuler le spectre γ à la suite d’une fission
est indispensable. On citera par exemple le code FIFRELIN développé par le CEA Cadarache
(sur lequel nous reviendrons en détail dans le chapitre 3), dont la particularité est de prendre
en compte la structure discrète des noyaux mesurée expérimentalement. Cependant ces calculs
sont très dépendants du moment angulaire des fragments de fission [Regnier et al.(2015)]. On
rappelle que les évaluateurs utilisent à ce jour des données expérimentales et des modèles phé-
noménologique (Wahl, England) pour compléter et établir les données qui sont nécessaires aux
calculs des applications.
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Figure 1.14 – Évolution de l’incertitude de la puissance résiduelle au cours du temps. L’incer-
titude sur les rendements de fission est la principale source d’erreur du calcul. Figure extraite
de la thèse de J.C. Benoit [Benoit(2012)]

Ainsi afin de fournir aux applications des données évaluées aussi précises que complètes,
il est nécessaire de tester le pouvoir de prédiction des modèles fondamentaux permettant la
description du processus de fission.

1.3 Objectifs de la thèse

Les thèses précédentes s’intéressant à la fission auprès du spectromètre de masse LOHEN-
GRIN avaient pour objectif la mesure précise de rendements d’intérêt pour l’évaluation [Mar-
tin(2013), Amouroux(2014)]. Dans le cadre de cette thèse, on s’est intéressé à approfondir les
aspects de la fission à travers l’étude du moment angulaire des fragments fissions et des propriétés
(rendements et distributions en énergie cinétique) des fragments de la région symétrique.

Tout d’abord, concernant le moment angulaire des fragments de fission, lorsque le noyau
composé se sépare en deux, les fragments de fission sont peuplés dans des états de haute énergie
d’excitation et de haut moment angulaire (voir figure 1.15). Très rapidement, le fragment se
désexcite en émettant des neutrons, qu’on appelle neutrons prompts, puis en émettant des
photons γ, aussi appelés γ prompts. L’étude de ces γ prompts, par isotope, permet d’estimer
alors la distribution du moment angulaire induit par le processus de fission. Pour étudier ces
particules, un projet est en train de voir le jour à l’ILL : le projet FIPPS pour Fission Product
Prompt γ-ray Spectrometer. Cet instrument est constitué d’une cible déposée sur un support,
entourée de détecteurs γ et neutrons. Pour isoler la contribution de la fission, un filtre en masse,
charge nucléaire, énergie cinétique et en temps est disposé en aval de la cible. Ainsi lorsqu’une
fission a lieu, un fragment va être arrêté par le support, tandis que le second va être détecté
par le “filtre fission”. Une coïncidence entre le “filtre fission” et les détecteurs γ ou neutrons,
permettra de nettoyer le spectre et ainsi d’extraire la contribution de chaque isotope produit
par le processus de fission nucléaire. Au cours de cette thèse on s’est intéressé à la faisabilité de
l’utilisation d’un spectromètre magnétique gazeux en tant que “filtre fission”. Cette étude sera
développée dans le chapitre 3.

Une autre technique usuellement utilisée pour étudier la distribution de moment angulaire
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Figure 1.15 – Schéma de principe du peuplement des niveaux d’un fragment de fission après la
scission du noyau composé. Afin de remonter à la distribution du moment angulaire induit par
la fission, on peut mesurer le spectre de γ prompt, ou les rapports isomériques du fragment.

induit par la fission est de mesurer les rapports isomériques des fragments. Du fait de sa nature
particulière, un état isomère, qui correspond à un niveau excité d’un noyau avec une durée de
vie et un moment angulaire très différents de ses voisins, permet de déterminer indirectement
la distribution du moment angulaire initial. Pour déterminer cette quantité, il faut utiliser un
code de désexcitation nucléaire qui permet à partir d’un état initial d’estimer la probabilité
d’alimenter l’état isomère par rapport à l’état fondamental. Différentes mesures ont eu lieu sur
le spectromètre LOHENGRIN de l’ILL et seront exposées dans le chapitre 4. L’accent a été mis
sur le développement de méthodes d’analyse à l’aide d’outils statistiques afin de mieux estimer
les incertitudes et contrôler les éventuels biais des expériences.

Enfin, la région symétrique est un lieu intéressant pour étudier le processus de fission. Il
semble acquis que la fission soit un processus modal. Cette région est donc très sensible aux pré-
dictions des différents modèles au niveau des rendements mais aussi et surtout des distributions
en énergie cinétique. Dans cette étude on présentera les résultats obtenus lors de la mesure de
rendement en masse et des distributions en énergie cinétique dans la région symétrique, à l’aide
du spectromètre de masse LOHENGRIN.

Finalement je terminerai sur quelques mots de M.B. Chadwick au sujet de la complémentarité
entre la recherche effectuée à Livermore et celle de Los Alamos : Livermore never performs a
calculation it doesn’t believe, whilst Los Alamos never makes a measurement it doesn’t believe !
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Conclusion

Ce chapitre retrace succinctement l’évolution au cours du temps des modèles fondamentaux
permettant d’interpréter le processus de fission nucléaire (binaire). Cette thèse a un double
objectif. Le premier est de vérifier la pertinence des observables expérimentales permettant de
tester les hypothèses sous-jacentes des modèles et ainsi espérer contribuer indirectement à une
meilleure compréhension des mécanismes mis en jeu dans la fission nucléaire. Le second objectif
est d’amener la problématique de la validité d’un modèle dans le domaine des tests d’hypo-
thèses. En effet, la thématique des données nucléaires et plus particulièrement des évaluations
se situe à l’interface entre la physique fondamentale, où la logique des études est d’approfondir
les connaissances et la physique appliquée, où l’enjeu est d’utiliser des modèles dans un espace
de validité. Ainsi le cadre présenté au cours de ce premier chapitre est central pour la suite de
ce travail de thèse.
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Introduction

Son pouvoir dure et sa force est sacrée répond Lohengrin en parlant du Graal. Cette citation
issue de l’opéra Lohengrin de Wagner, qui est à l’origine du nom du spectromètre de masse de
l’ILL, résume parfaitement la place de LOHENGRIN en physique nucléaire. Depuis plus de 40
ans, le spectromètre de masse LOHENGRIN a su évoluer et rester compétitif quant à l’étude
du processus de fission. Au cours de ce chapitre nous tâcherons de présenter les atouts d’un tel
instrument au regard des autres techniques utilisées pour l’étude de ce phénomène. De même
une description synthétique des principaux détecteurs utilisés au cours de cette thèse ainsi que
le système d’acquisition seront décrits.
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2.1 Quelques mots sur l’Institut Laue Langevin

L’institut Laue-Langevin est la conséquence de l’amitié franco-allemande, symbolisée par le
physicien français Louis Néel et le physicien allemand Heinz Maier-Leibnitz. Sous l’impulsion
de ces deux personnalités ainsi que des États français et allemand, l’ILL fut créé en Janvier
1967 [Institut Laue-Langevin(2015)]. Seulement 4 ans plus tard, la première divergence du réac-
teur a eu lieu. Depuis cette année 1971, l’ILL est la source de neutrons la plus intense d’Europe.
Dès 1972, l’institut fournit aux scientifiques du monde entier des neutrons avec des performances
inégalées. A travers sa diversité de recherches mais aussi de personnels, l’ILL est l’un des sym-
boles de réussite de l’Europe.

Le réacteur de l’ILL est composé d’un combustible de 8,57 kg d’235U avec pour modérateur
de l’eau lourde D2O. La puissance thermique est de 58 MW. Au cours d’un cycle, d’une durée
de 50 jours, 40 % du combustible est brûlé [Institut Laue-Langevin(2010)].

Aujourd’hui l’ILL compte 40 instruments dédiés à la recherche scientifique dans des domaines
allant de la physique fondamentale à la biologie. Ces recherches peuvent conduire à la conception
de nouvelles formes de glace pour stocker l’énergie [Falenty et al.(2014)] ou encore à l’observation
du chat quantique du Cheshire [Denkmayr et al.(2014)]. On peut voir sur la Figure 2.1 une vue
extérieure du réacteur et le plan des différentes lignes de neutrons et les instruments associés.

La diffractométrie des neutrons est la technique la plus utilisée par les instruments de
l’ILL [Institut Laue-Langevin(2015)]. Elle permet, par exemple, de sonder la matière de manière
complémentaire, voire exclusive pour certains échantillons, à la radiographie X. Les neutrons
générés par le réacteur peuvent aussi être refroidis à l’aide d’4He ou de D2 liquide, pour étudier
les propriétés fondamentales du neutron. On peut s’intéresser à sa période radioactive [Pichl-
maier et al.(2010)], son moment dipolaire électrique [Thompson(1989)] ou encore à ses états
quantiques dans un champ gravitationnel [Kreuz et al.(2009)]. En physique nucléaire, les neu-
trons sont utilisés afin d’induire une réaction de fission, ou de capture, afin d’étudier la structure
nucléaire d’un noyau en particulier via le spectromètre GAMS [Koch et al.(1980)] ou bien sûr le
processus de fission qui va nous intéresser au cours de cette thèse. Seul le spectromètre de masse
LOHENGRIN [Armbruster et al.(1976)] peut nous permettre d’effectuer aujourd’hui cette étude
à l’ILL. On pourra citer dans un futur proche le spectromètre FIPPS de l’ILL comme un nouvel
outil pour étudier la fission nucléaire. Ce projet sera exposé dans le chapitre 3. Auparavant
l’ILL abritait le spectromètre Cosi Fan Tutte qui a permis de nombreuses avancées dans la com-
préhension du processus de fission. On remarque ainsi qu’au cours des décennies de nombreux
instruments se sont succédés pour étudier ce phénomène, avec en fil rouge le spectromètre de
masse LOHENGRIN.

2.2 Les différentes méthodes d’identification des fragments de
fission

Avant de présenter plus en détail le spectromètre de masse LOHENGRIN de l’ILL, nous
allons présenter quelques méthodes pour identifier et étudier les fragments de fission. Les expé-
riences pionnières dans la découverte de la fission ont été succinctement présentées au cours du
chapitre 1. Les méthodes présentées ci-dessous sont bien entendu non exhaustives. Chacune des
méthodes sera illustrée par la présentation et la description d’un instrument en lien avec cette
méthode. Des résultats issus de ces mesures seront aussi mis en avant.
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Figure 2.1 – La photo du haut représente une vue extérieure de l’Institut Laue-Langevin et plus
particulièrement de son réacteur à haut flux [Institut Laue-Langevin(2015)]. Le schéma du bas
est un plan des lignes de neutrons et des instruments associés. On y observe ainsi la diversité
de la science (groupes) et des méthodes utilisées [Institut Laue-Langevin(2015)]

2.2.1 Méthode 2E

Dans le cas d’une fission induite par neutron thermique, les fragments de fission, qui sont des
noyaux lourds, ont une énergie cinétique de 40 à 120 MeV suivant leur masse. Pour détecter ces
particules, on utilise une chambre d’ionisation. Le fonctionnement de ce type de détecteur sera
présenté dans le paragraphe 2.4.1. Si l’on veut s’intéresser à une observable de fission, comme
les rendements en masse, une seule chambre d’ionisation ne suffit plus. Très rapidement les
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physiciens qui étudient le processus de fission ont donc utilisé deux chambres d’ionisation dos
à dos. Les deux chambres partagent la même cathode qui sert aussi de support au dépôt de
matière fissile 1. Un événement de fission (binaire) correspond à un signal émis simultanément
dans les deux chambres d’ionisation. En calibrant les détecteurs [Schmitt et Leachman(1956)],
on peut mesurer l’énergie cinétique de chaque fragment et obtenir l’égalité suivante :

TKE = ET = EL + EH (2.1)

où L et H définissent le fragment léger et le fragment lourd respectivement et ET l’énergie
cinétique totale libérée par la fission notée aussi TKE pour “total kinetic energy”. On peut
aussi écrire la conservation massique :

mF ' m∗L +m∗H (2.2)

où ∗ correspond au fragment avant émission neutron. mF représente quant à lui la masse du
système fissionnant. On va négliger ici la différence qu’on a entre la conservation du nombre
de nucléons et la masse des fragments. De plus dans le centre de masse, la conservation de
l’impulsion implique :

m∗Lv
∗
L = m∗Hv

∗
H (2.3)

où v∗ représente la vitesse des fragments pré-émission neutron. Dans le cas de particules non
relativistes (ce qui est le cas pour la fission induite par neutron thermique) et si on élève au
carré l’équation (2.3), on peut écrire

E∗L
m∗L

= E∗H
m∗H

(2.4)

À ce point on observe les limites de cette méthode. En effet pour utiliser toutes ces équations
et les lier à la mesure d’énergie effectuée post-émission neutron par les chambres d’ionisation
on doit faire une hypothèse forte : il n’y a pas d’émission de neutron. Sinon on doit utiliser
une mesure supplémentaire : la fameuse saw-tooth qui correspond à la multiplicité des neutrons
prompts en fonction de la masse des fragments. Cependant, la principale limitation de ce type
de mesure est sa résolution en énergie, donc en masse, de l’ordre de 4 unités (FWHM) [Wa-
gemans(1991)]. Toutefois, ce type d’étude a permis d’observer l’asymétrie de la fission pour
la plupart des actinides [Jentschke et Prankl(1942)] [Brunton et Hanna(1949)]. La Figure 2.2
illustre le dispositif expérimental composé d’une chambre à fission entourée d’un blindage de
plomb (pour se protéger des rayonnements γ qui pourraient interagir dans les chambres d’ioni-
sation) ainsi que de paraffine afin de ralentir les neutrons produits par la source de Rn-Be. La
figure 2.3 montre quant à elle l’asymétrie de la fission de l’uranium.

2.2.2 Méthode 2E-2v

On vient de voir que, lorsqu’on mesure uniquement l’énergie des deux fragments, on ne peut
déterminer avec précision la masse des fragments. L’idée est de mesurer simultanément l’énergie
cinétique et la vitesse des fragments. Pour y parvenir on utilise une chambre d’ionisation ainsi
qu’un détecteur de temps de vol. La combinaison des équations (2.2) et (2.3) aboutit à :

E∗T = 1
2mF v

∗
Lv
∗
H (2.5)

1. L’ensemble constitue ce qu’on appelle communément une chambre à fission.
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Figure 2.2 – Dispositif expérimental pour
la mesure de la distribution en énergie ci-
nétique des fragments de fission de l’ura-
nium [Jentschke et Prankl(1942)]

Figure 2.3 – Diagramme de l’amplitude
des signaux pour chaque chambre d’ionisa-
tion. La hauteur des pulses étant proportion-
nelle à l’énergie, ce résultat illustre l’asymé-
trie de la fission de l’uranium [Jentschke et
Prankl(1942)]

Contrairement à la détermination de l’énergie cinétique, la vitesse mesurée à l’aide d’un temps
de vol n’est pas à corriger de l’émission neutron. Cette affirmation est correcte si l’on suppose que
l’émission de neutron est isotrope. Dans ce cas, en moyenne, la vitesse mesurée ne dépend pas de
cette émission [Kiker(1964)] [Wagemans(1991)]. Néanmoins la résolution s’en trouve détériorée.
Pour déterminer le temps de vol, on va mesurer le temps parcouru par la particule entre deux
détecteurs “start” et “stop”. Le fragment créé va traverser une feuille très mince, 10 à 20 µg.cm−2

de carbone ou d’oxyde d’aluminium [Wagemans(1991)] et éjecter des e−. Ces e− secondaires,
après accélération, sont détectés par la combinaison d’un scintillateur et d’un photomultipli-
cateur [Kiker(1964)], ou par un microchannel plate detector (MCP) [Wiza(1979)]. Plusieurs
possibilités existent quant au choix du stop. On peut rajouter un MCP [Oed et al.(1984)] ou
alors utiliser la chambre d’ionisation [Kiker(1964)]. D’autres solutions existent et sont discutées
par [Wagemans(1991)].

De nombreux résultats ont été obtenus, à Oak Ridge, à l’aide de ce type de spectromètre [Ki-
ker(1964)] [Schmitt et al.(1965)] [Schmitt et al.(1966)] [Neiler et al.(1966)].

L’ILL avait aussi son propre spectromètre 2E-2v dans les années 80, le Cosi Fan Tutte [Oed
et al.(1984)]. La figure 2.4 est un schéma de ce dernier. On note que la cible est au centre du
dispositif avec deux chambres d’ionisation dos à dos séparées d’une distance de l’ordre de 2 m.
Le dispositif à temps de vol est composé de deux MCP.

La résolution en temps obtenue est de l’ordre de 100 ps. De même la résolution en énergie
des chambres d’ionisation est d’environ 400 keV. La combinaison de l’ensemble de ces détecteurs
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Figure 2.4 – Schéma du spectromètre Cosi Fan Tutte de l’ILL. On voit les deux chambres
dos à dos, ainsi que le dispositif à temps de vol. Cette illustration est tirée de [Börner et
Gönnenwein(2012)]

permet d’obtenir une résolution en masse de ∼ 0.5 uma (unité de masse atomique). Il faut bien
noter que les rendements mesurés sont ceux post-émission neutron. Pour obtenir les rendements
pre-émission il faut soit utiliser la saw-tooth 2, soit utiliser uniquement les données issues du
temps de vol. Malheureusement un dispositif 2v ne permet pas l’obtention d’une résolution en
masse inférieure à 1 uma. La figure 2.5 illustre bien cet état de fait avec un diagramme entre la
vitesse et l’énergie. Un résultat plus parlant est sans doute visible sur la figure 2.6 où on note
bien que la résolution en masse est inférieure à l’unité. Néanmoins pour obtenir une telle réso-
lution en masse il y a une contrepartie. En effet l’acceptance du dispositif est très faible. Ainsi
la mesure d’événements rares reste très difficile. Cependant ces dernières années de nombreux
projets de spectromètre 2E-2v sont apparus tels que Spider [Arnold et al.(2014)], Falstaff [Doré
et al.(2014)] ou encore Verdi [Oberstedt et al.(2010)]. L’objectif est d’utiliser les récents dévelop-
pements technologiques (fenêtre d’entrée Si3N4, acquisition numérique permettant d’effectuer
des coïncidence hors ligne) pour obtenir les mêmes performances (voire meilleures) mais avec
une ouverture et couverture angulaire beaucoup plus grandes. De même l’intérêt est d’aller plus
loin non seulement pour la mesure de rendements en masse mais aussi pour l’étude de l’émission
neutron et γ [Börner et Gönnenwein(2012)].

2. multiplicité de l’émission de neutrons en fonction de la masse du fragment de fission
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Figure 2.5 – Corrélation entre le temps
de vol (vitesse) et la tension induite par
la chambre d’ionisation (énergie) pour des
fragments issus de la fission du 240Pu [Bou-
cheneb et al.(1991)].

Figure 2.6 – Taux de comptage en fonc-
tion de la masse pour des fragments lé-
gers issus de la fission du 240Pu [Boucheneb
et al.(1991)].

2.2.3 Radiochimie

L’une des techniques les plus précises pour mesurer des rendements en masse est l’utilisation
de la radiochimie. L’échantillon d’intérêt (quelques mg) est placé sous un flux de neutrons (dans
un réacteur, ligne de neutrons ...). La durée d’irradiation dépend de l’isotope dont on souhaite
mesurer le rendement. Il s’agit très souvent d’un élément en bout de chaîne de décroissance, ainsi
on obtient directement le rendement en masse (ou rendement isotopique cumulé). L’échantillon
est ensuite extrait et dissous avec le dissolvant adéquat [Coryell et Sugarman(1951)]. En ajoutant
un isotope avec les mêmes propriétés chimiques, appelé isotope “porteur”, que celui d’intérêt,
une meilleure purification et séparation de l’isotope est possible [Turkevich et Niday(1951)]. Le
précipité ainsi obtenu est analysé à l’aide d’un compteur Geiger-Müller ou d’un détecteur β par
exemple. Sachant quelle quantité d’isotope “porteur” a été utilisée, il est alors possible d’évaluer
la quantité d’isotopes radioactifs qui n’a pas réussi à précipiter, à cause de l’imperfection des
états de surface(où il a pu s’adsorber). L’hypothèse est que l’isotope “porteur” agit de la même
manière que l’isotope dont on souhaite mesurer le rendement. La différence entre la quantité
d’isotope “porteur” détectée et celle mise dans la solution permet d’évaluer précisément cet effet.
On peut observer sur la figure 2.7 la procédure mise en place pour évaluer la quantité de 137Cs,
90Sr, ... présent dans la mer Noire suite à la catastrophe de Tchernobyl [Buesseler et al.(1990)].

La limite de ce type de technique est le nombre d’isotopes accessibles. En effet les gaz nobles
(Xe, Kr ...), ou à faible durée de vie ne peuvent être mesurés avec cette méthode. D’autres
techniques telle que la séparation isotopique en ligne ont été développées afin de mesurer préci-
sément les rendements de ces isotopes. On citera notamment le travail de Roger Brissot auprès
du réacteur Mélusine de Grenoble [Brissot(1977)] [Brissot et al.(1975)]. La figure 2.8 illustre bien
cet état de fait avec la mesure de 40 masses sur 110. De même seuls les isotopes avec une durée
d’au moins quelques minutes sont mesurés. Néanmoins cette technique permet d’obtenir avec
une grande précision des rendements cumulés qui sont souvent considérés comme des références.
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Figure 2.7 – Schéma de la procédure de sé-
paration pour la mesure d’isotopes présents
en mer Noire suite à l’accident de Tcherno-
byl [Buesseler et al.(1990)]

Figure 2.8 – Rendements en masse mesu-
rés par radiochimie pour le 232Th après ir-
radiation dans un réacteur [Turkevich et Ni-
day(1951)]

2.3 Fonctionnement de LOHENGRIN

La dernière technique qu’on abordera dans ce chapitre est celle utilisant les spectromètres
de masse afin d’identifier un fragment de fission. De nombreux spectromètres existent dans le
monde. Chacun a une utilisation assez spécifique. Les deux techniques qui sont utilisées en
spectroscopie de masse sont la détection directe des fragments de fission ou la détection en
cinématique inverse. Pour la dernière méthode, on citera par exemple l’expérience SOFIA [Bou-
toux et al.(2013)] auprès du spectromètre Aladin. Un faisceau d’actinides ou de pré-actinides à
haute énergie cinétique va interagir, par exemple, avec une cible composé de plomb. Au cours
de l’interaction, le noyau d’actinide va pouvoir fissionner via ce qu’on appelle la fission électro-
magnétique [Armbruster et al.(1996)] [Bertulani et Baur(1988)]. Les fragments ainsi créés vont
être séparés, entre autre, par le spectromètre Aladin. De même les réactions de transfert au
cours desquelles on forme le noyau composé à l’aide d’une réaction indirecte [Rodríguez-Tajes
et al.(2014)] telle que 238U +12 C →242 Pu∗ peuvent être analysées. Le spectromètre Vamos
au Ganil, permet d’identifier les fragments de fission. Ces nouvelles techniques ont l’avantage
d’étudier le processus de fission pour des noyaux de faibles durées de vie, ou difficiles à produire
en grande quantité. De plus l’intérêt est d’étudier le phénomène à haute énergie d’excitation.
Néanmoins pour ces réactions de transfert, l’impact du moment angulaire sur la fission semble
ne pas être négligeable. En ce sens il devient plus difficile de les comparer directement aux me-
sures de rendement de fission induits par neutron où le moment angulaire apporté est très faible.
Toutefois, cette observable est une nouvelle voie pour tester les différents modèles qui décrivent
le processus de fission.

Avec le spectromètre de masse LOHENGRIN, on s’intéresse à la fission induite par neutron
thermique. Au cours des prochains paragraphes, nous détaillerons son fonctionnement, les détec-
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teurs utilisés pour mesurer les observables d’intérêt ainsi que l’évolution de cet instrument qui a
été construit dans les années 70 et qui aujourd’hui est toujours incontournable pour l’étude du
processus de fission. La figure 2.9 illustre les différents composants du spectromètre de masse
LOHENGRIN. On remarque que la fission se déroule dans la cible qui est placée dans le canal
H9, près du réacteur de l’ILL. Après 8 mètres de temps de vol, le produit de fission va être dévié
par un champ magnétique et un déflecteur électrique qu’on peut observer sur la photo 2.10 prise
durant la construction du spectromètre. Dans les années 90 un deuxième aimant, le Reverse

Figure 2.9 – Schéma du spectromètre de masse LOHENGRIN de l’ILL

Energy Dispersion (RED) [Fioni et al.(1993)], a été ajouté pour focaliser le faisceau et per-
mettre la spectrométrie γ avec un taux de comptage plus important. Finalement l’ion termine
sa trajectoire dans un détecteur placé au plan focal. Notons qu’il existe deux plans de détection :
la position 1 qui correspond au cas où un produit de fission traverse le RED lorsque ce dernier
n’est pas alimenté et la position 2 qui se trouve après le RED et est atteinte par le produit de
fission lorsqu’il est en fonctionnement. Ces deux positions sont visibles sur les figures 2.11 et 2.9.

2.3.1 Principe de séparation

Qu’importe la physique qu’on souhaite étudier, un spectromètre de masse, en physique nu-
cléaire, repose sur la combinaison de différents champs électromagnétiques. L’idée est d’utiliser
la force de Lorentz pour obtenir un faisceau d’ions, ici de produits de fission, le plus pur possible.
Le spectromètre de masse LOHENGRIN est composé d’un dipôle électrique (condensateur) et
d’un dipôle magnétique.

D’après la seconde loi de Newton, le mouvement d’une particule de charge ionique q, de
masse m, de vitesse v dans un champ magnétique −→B et un champ électrique −→E s’écrit :

m
d−→v
dt

= q
−→
E + q−→v ∧

−→
B (2.6)

Dans le cas du spectromètre LOHENGRIN, la vitesse du produit de fission est perpendiculaire
au champ magnétique. Par conséquent la trajectoire de la particule dans le plan perpendiculaire
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Figure 2.10 – Photographie du spectro-
mètre de masse LOHENGRIN pendant sa
construction. En orange, le dipôle magné-
tique et en jaune, le condensateur électrique.
Le système de détection se trouve dans la ca-
semate en haut à gauche.

Figure 2.11 – Photographie du RED avec
ses deux sorties. On aperçoit sur la sortie
1 une chambre d’ionisation de haute réso-
lution. Au niveau de la sortie 2 on observe
une chambre d’ionisation entourée de deux
détecteurs γ.

à −→B est circulaire, avec un rayon noté ρm. On peut ainsi écrire :

mv2

ρm
= qvB (2.7)

Le produit de fission va ensuite subir une force électrique perpendiculaire, sur tout le parcours
du condensateur [Faust et al.(1981)] de rayon ρel. Autrement dit, l’ion ne va pas être accéléré
par le champ électrique. Comme pour l’équation (2.7), on obtient :

mv2

ρel
= qE (2.8)

On peut réécrire l’équation 2.8 pour faire apparaître l’énergie cinétique EK , en posant E = U
d

où U est la tension appliquée entre les plaques éloignées d’une distance d, il vient :

EK = ρelUq

2d (2.9)

Un produit de fission est caractérisé par sa masse m, sa charge ionique q et son énergie cinétique
EK . La déviation par un champ magnétique et électrique conduit aux équations (2.7) et (2.8).
Le spectromètre de masse LOHENGRIN va permettre une séparation selon le rapport masse sur
charge ionique, m

q et énergie cinétique sur charge ionique, EK
q . On ne peut avoir une solution

unique. Il existe donc une dégénérescence, c’est à dire que plusieurs produits de fission de masses,
charges et énergies cinétiques différentes auront exactement la même trajectoire, la même optique
ionique.

L’équation (2.9) permet de déterminer le second rapport :

EK
q

= ρel
2d U = ΦU (2.10)
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où Φ = ρel
2d est un paramètre qu’on va pouvoir régler afin de calibrer le spectromètre en éner-

gie cinétique. On remarque que la sélection en énergie ne s’effectue qu’à l’aide de grandeurs
dépendant du condensateur.

En mettant au carré l’équation (2.7) et en utilisant l’expression de la vitesse de l’équa-
tion (2.8) il vient : (

m

q

)2
=
(
Bρm
v

)2
= (Bρm)2 m

q

d

ρelU
(2.11)

Finalement, on peut peut écrire le premier rapport tel que :

m

q
= (Bρm)2 d

ρelU
= B2

χU
(2.12)

De même χ = ρel
dρ2
m

est un paramètre à régler. Il permet de calibrer la masse. On note que la
sélection en masse dépend à la fois du champ magnétique et du champ électrique. La procédure
de calibration est donnée dans un rapport interne de l’ILL [Faust et al.(1981)].

Dans la suite on va utiliser le nombre de nucléons A, comme étant la masse du produit de
fission (sans tenir compte de la différence entre ces deux termes). La combinaison d’un champ
électrique et magnétique permet la sélection de rapport masse sur charge ionique, m

q ou A
q ,

explicité par la formule (2.12) et d’énergie cinétique sur charge ionique, EK
q , dont l’expression

est décrite par l’équation (2.10). On a supposé que le fragment de fission n’était pas relativiste.
Dans le cas de la fission thermique des actinides, la valeur maximale d’énergie cinétique pour
un fragment de fission est de l’ordre de 120 MeV. De même la masse la plus faible détectée sur
LOHENGRIN est autour de A=60. Il faut vérifier que cette assertion soit correcte :

γ = 1√
1− β2 = 1√

1− 2E
Amuc2

= 1.002 (2.13)

où muc
2 = 931.5 MeV est l’unité de masse atomique.

On constate qu’un produit de fission n’est absolument pas relativiste. Les équations classiques
suffisent donc pour décrire sa trajectoire.

2.3.2 Caractéristiques du spectromètre de masse LOHENGRIN

Le spectromètre est situé sur la ligne de neutrons H9 de l’ILL. Une simulation du spectre
en énergie des neutrons est présentée sur la figure 2.12 et 2.13. Le premier calcul fournit un
spectre sur la gamme d’énergie 1 meV - 10 MeV. On note que le maximum se situe entre 10
et 100 meV. C’est la signature d’un spectre thermique. Quand on observe la seconde figure qui
reproduit la gamme entre 0-100 meV, on remarque que le maximum est aux alentours de 25
meV. Un tel spectre est préférable pour étudier la fission. Le flux au niveau de la cible est de
5.3 1014n.cm−2.s−1. Ce flux très important est compensé par une acceptance angulaire du spec-
tromètre de seulement 3.2 10−5sr. Néanmoins les taux de comptage obtenus sont suffisamment
importants pour observer et mesurer avec une grande précision de nombreuses observables de
fission. Par la suite le produit de fission est sélectionné selon sa masse A, sa charge ionique q et
son énergie cinétique Ek comme on l’a démontré par les équations (2.10) et (2.12).

Pour décrire les trajectoires des produits de fission dans un spectromètre en masse, on peut
utiliser l’optique ionique. Cette description repose sur une analogie avec l’optique géométrique
où les dipôles magnétiques et électriques jouent le rôle de lentille et les ions ceux de la lumière.
On ne décrira pas le formalisme de cette méthode, mais on va s’appuyer sur cette analogie avec
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Figure 2.12 – Simulation du flux de neu-
trons en fonction de l’énergie dans le ca-
nal H9. L’énergie des neutrons est com-
prise entre 1 meV et 10 MeV [Institut Laue-
Langevin(2015)].

Figure 2.13 – Simulation du flux de neu-
trons en fonction de l’énergie dans le ca-
nal H9. L’énergie des neutrons est comprise
entre 0 meV et 100 meV [Institut Laue-
Langevin(2015)].

Figure 2.14 – Pouvoir de séparation du
spectromètre de masse LOHENGRIN. Le
rectangle central est l’image de la source. Les
rectangles à ± 1 correspondent à des images
de la source pour une variation δA

A et δE
E de

1%.

Figure 2.15 – Allure du plan focal. Notons
que la contamination la plus proche n’est pas
sélectionnée, ou très peu par le détecteur.

l’optique classique afin de mieux appréhender les propriétés de LOHENGRIN. La figure 2.14
présente l’image de la cible sur l’axe des énergies et des masses. Cela revient à dire que lorsqu’on
règle notre système optique pour sélectionner le triplet (A,q,EK) d’intérêt, les trajectoires des
ions voisins (par exemple (A+1,q,EK) auront une trajectoire qui sera décalée par rapport au
point focal où sera placé notre détecteur. De plus, si on note x la déviation due au champ
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magnétique et y celle du champ électrique, alors à partir de (2.7) et (2.8) :

x ∝ 1
ρm

= qB√
2EKA

(2.14)

y ∝ 1
ρel

= qU√
2EK

(2.15)

La combinaison des équations (2.14) et (2.15) permet d’aboutir à :

y ∝ U

B2
A

q
x2 (2.16)

On remarque alors que la trajectoire au niveau du plan focal suit une parabole comme on peut
le voir sur la figure 2.15.

La définition d’une résolution en masse (ou pouvoir de séparation) d’un spectromètre cor-
respond à la capacité de l’instrument à séparer deux masses voisines. Cela s’écrit simplement
selon l’équation (2.17) :

R = A

∆A (2.17)

avec ∆A =
(
A−A′

)
δl
∆l où

δl
∆l permet d’exprimer la différence entre deux pics en unité de masse.

En effet avec un spectromètre, la position des masses s’exprime en centimètre (si notre détecteur
peut se déplacer sur le plan focal) ou alors en Gauss si le détecteur est sur une position fixe.
Avec la formule (2.17), on peut retrouver les résolutions des spectres présentés sur les figures 2.16
et 2.17. Intéressons-nous au premier cas à l’aide de la figure 2.16. On va prendre la différence
entre les masses 96 et 97 pour la charge q = 24. Avec B1 ' 1495 G et B2 ' 1505 G et une
largeur à mi hauteur δl = 1 G on a :

R = A

∆A = 96× 10
1 = 960 (2.18)

On retrouve bien la valeur définie par [Armbruster et al.(1976)]. Pour la deuxième technique, on
va utiliser une information qui est que la dispersion en masse de 1% correspond à un déplacement
de 3.24 cm. Sur la figure 2.17 on observe que la largeur δx est de 0.2 mm. On peut alors écrire :

R = A

δA
= A

∆A ×
∆x
δx

= 100
1 × 3.24

0.02 (2.19)

Finalement on obtient,
A

δA
= 16200 (2.20)

On retrouve bien la valeur de l’article [Armbruster et al.(1976)]. Il faut noter que la résolution
en masse dépend de la taille de la cible, δx2 = ∆x2

cible + δ2
geo. Plus la cible est fine, meilleure est

la séparation en masse. La limite provient de l’aberration géométrique de l’instrument. On peut
déterminer cette quantité à partir d’une cible qui n’est qu’un filament. De la même manière, la
résolution en énergie dépend aussi de la taille de la cible ainsi que de l’aberration géométrique
de l’instrument.

Finalement, le tableau 2.1 résume les caractéristiques importantes du spectromètre de masse
LOHENGRIN. On peut aussi retrouver d’autres cotes intéressantes sur la figure 2.18 notamment
sur les légers changements qu’induisent l’ajout de l’aimant RED.
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Figure 2.16 – Sélection en masse pour une
tension électrique de 480 kV. La résolution
en masse est de A

∆A ' 900 [Armbruster
et al.(1976)].

Figure 2.17 – Mesure de résolution en
masse A

∆A ' 15000 avec un seul isotope.

Table 2.1 – Caractéristiques du spectromètre LOHENGRIN [Institut Laue-Langevin(2015)]

Puissance du réacteur de l’ILL 58 MW
Flux au niveau de la cible 5.3 1014 n cm−2s−1

Angle solide Ω
4π ≤ 3.2 10−5

Longueur totale de la trajectoire 23 m
Rayon de courbure magnétique ρm = 4 m
Rayon de courbure électrique ρel = 5.6 m
Rayon de courbure du RED ρRED = 0.6 m

Grandissement 1
Dispersion en masse : ∆A

A = 1% 3.24 cm
Dispersion en énergie : ∆E

E = 1% 7.2 cm

Pouvoir de séparation en masse 400 pour une cible de 0.8× 7.5cm2

1500 pour une cible de 0.16× 4cm2
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Distance entre le conden-
sateur et le RED

5,24 m

Distance entre l’entrée du
RED et le plan focal

1.040± 0.005 m

Distance totale de la tra-
jectoire avec/sans RED

23.15/23.0 m

Largeur entre fer (RED) 50 mm
Longueur totale de la tra-
jectoire

23 m

Poids du RED 6125 kg

Figure 2.18 – Différentes cotes du spectromètre de masse LOHENGRIN. Influence du RED sur
les caractéristiques de l’instrument.
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2.4 Détecteurs utilisés à LOHENGRIN

Suivant la physique qu’on souhaite effectuer auprès de LOHENGRIN, différents détecteurs
peuvent entrer en jeu. Dans le cadre de cette thèse, nous n’avons utilisé qu’une chambre d’ioni-
sation et des détecteurs Ge de rayonnement γ. Dans cette partie nous expliquerons le fonction-
nement et les caractéristiques de ces détecteurs. Dans le cas des détecteurs γ la description de
la procédure pour déterminer l’efficacité de détection est présentée ainsi que la notion d’effet de
somme.

2.4.1 Chambre d’ionisation

La chambre d’ionisation est un détecteur incontournable pour détecter et mesurer l’énergie
d’un fragment de fission. On a vu au cours des paragraphes précédents qu’elle joue un rôle impor-
tant dans l’étude du processus de fission. Dans le cas du spectromètre de masse LOHENGRIN,
elle permet de démêler le multiplet (A, EK , q).

Lorsqu’un produit de fission va interagir avec le gaz du détecteur, les atomes sur sa trajectoire
vont s’exciter et s’ioniser, c’est-à-dire des électrons vont être arrachés. Soumis à un champ
électrique, les ions et les électrons vont être collectés par la cathode et l’anode respectivement. La
figure 2.19 permet de décrire, schématiquement, le fonctionnement d’une chambre d’ionisation.
Il existe bien sûr d’autres processus qui vont entrer en jeu tel que la recombinaison, l’ionisation
secondaire ...

Figure 2.19 – Schéma descriptif du fonctionnement d’une chambre d’ionisation. Le signal créé
par la collection de charges (des électrons) a une constante de temps donné par RC [Knoll(2000)]

La vitesse de dérive dépend du champ électrique appliqué, mais aussi et surtout de la nature
des particules. Puisque les électrons ont une masse beaucoup plus faible que les ions, ils vont
dériver environ 1000 fois [Knoll(2000)] plus rapidement que ces derniers. Le signal électrique
généré par la collection des électrons s’écrit :

V = n0e

C

x

d
(2.21)

où n0 = EK
W est le nombre de paires d’ions/électrons créées par le passage du produit de fission

d’énergie cinétique Ek (W est le potentiel d’ionisation du gaz), x la distance de l’anode où l’ion
lourd est passé (on suppose que la trajectoire est rectiligne et à distance constante), C la capacité
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du condensateur, e la charge électrique élémentaire et d la distance anode-cathode. On remarque
que la tension dépend de la position où a eu lieu l’interaction [Knoll(2000)].

La chambre d’ionisation utilisée sur le spectromètre de masse LOHENGRIN et décrite par
la figure 2.20 dispose d’une grille de Frisch entre l’anode et la cathode. Cette grille, sous tension,
va permettre de rendre la collection de charges indépendante de la position où a lieu l’interac-
tion [Knoll(2000)]. La tension aux bornes de la chambre d’ionisation s’écrit alors :

V = n0e

C
(2.22)

L’amplitude du signal généré par le passage du produit de fission dans la chambre est proportion-
nelle au nombre de paires d’ions formées et donc à l’énergie de la particule incidente [Knoll(2000)].
La résolution en temps s’en retrouve aussi améliorée car le temps de montée du signal dépend
de la charge créée. La résolution d’une chambre d’ionisation dépend de différents paramètres :

Figure 2.20 – Schéma descriptif du fonctionnement d’une chambre d’ionisation avec une grille
de Frisch. Le signal issu de la collection des électrons sur l’anode ne dépend plus de la position
de l’interaction entre les molécules du gaz et la particule incidente.

• La largeur en énergie du faisceau (dans le cas de LOHENGRIN, celle-ci dépend de la taille
de la cible)
• La résolution intrinsèque
• Bruit électronique
• Propriétés du gaz
• Fenêtre d’entrée
Dans le cas du spectromètre LOHENGRIN, la largeur du faisceau dépend du collimateur en

sortie du condensateur (appelé aussi shutter) ainsi que de la taille de la cible. Pour une cible de
7.5 cm de longueur et un collimateur de 3.5 cm, la résolution relative est de 1 %.

La résolution intrinsèque en énergie dépend de la fluctuation du nombre de paires d’ions
créées. Cette fluctuation n’est pas uniquement due à l’incertitude statistique. Afin de retrouver
la résolution intrinsèque expérimentale, il est alors nécessaire d’introduire un facteur correctif
empirique : le facteur de Fano 3. Pour une chambre d’ionisation, la résolution intrinsèque est de
l’ordre de R = 0.2% [Knoll(2000)].

3. Cela signifie simplement que les processus de création des électrons ne sont pas indépendants entre deux
collisions le long de la trajectoire
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Cette résolution n’est malheureusement pas observée expérimentalement car d’autres sources
d’incertitudes viennent s’ajouter à celle de la collection de charge. Le bruit électronique, notam-
ment joue un rôle très important car l’amplitude du signal est relativement faible. Le choix du
gaz et sa pression permet d’améliorer sensiblement la résolution en énergie.

En effet, sur le spectromètre de masse LOHENGRIN, la chambre se doit d’être étanche.
Le condensateur étant sous vide, le gaz employé se doit d’être le moins diffusif possible. Cela
signifie que la pression appliquée dans la chambre d’ionisation se doit d’être la plus faible possible.
Néanmoins si elle est trop faible (< 1 mbar), alors le gaz n’est plus isolant et il existe alors des
risques de claquages. L’isobutane se révèle alors un gaz de choix car il permet de fonctionner à
des pressions relativement basses (20-50 mbar), mais délivre aussi un signal électrique élevé pour
une tension assez basse [Bocquet et al.(1988)]. La vitesse de dérive des électrons, qui gouverne
la résolution en temps, et donc le taux de comptage accessible par la chambre, dépend de la
pression et de la nature du gaz [Fulbright(1979)]. La figure 2.21 illustre la dépendance de cette
vitesse en fonction du champ électrique et de la pression. La forme de la courbe représente la
compétition entre le processus d’ionisation et de recombinaison. De plus, si de l’air est présent
dans la chambre, et plus exactement de l’oxygène, ce dernier va attirer les électrons et former un
ion négatif [Fulbright(1979)]. Il est donc très important de s’assurer que la chambre ne possède
pas de telles impuretés. La figure 2.22 illustre l’impact de la présence d’isobutane sur la vitesse
de dérive des électrons. On remarque que plus on rajoute de l’isobutane et plus le plateau
est important. C’est pour toutes ces raisons que sur le spectromètre de masse LOHENGRIN, la
chambre d’ionisation est utilisée avec de l’isobutane. On a la meilleure combinaison au niveau de
l’amplitude du signal, de la réduction des fuites, de la tension appliquée et du taux de comptage.

Figure 2.21 – Vitesse de dérive des élec-
trons en fonction de la nature du gaz et du
rapport champ électrique sur pression E

P =
U
lP [Fulbright(1979)].

Figure 2.22 – Vitesse de dérive des élec-
trons en fonction de la composition en iso-
butane et Ar d’un gaz et du champ élec-
trique [Fulbright(1979)].

Un autre facteur d’importance sur la résolution en énergie est la feuille d’entrée de la chambre
d’ionisation. Si elle est trop épaisse, ou inhomogène, la fluctuation de l’énergie peut être très im-
portante. Différents types de feuilles ont été utilisés au cours des décennies sur l’instrument [Oed
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et al.(1983)]. La figure 2.23 illustre la différence de résolution entre une feuille de polypropylène
et de nitrure de silicium Si3N4. La résolution définitive est la convolution de celle de la feuille, de
la chambre d’ionisation mais aussi du spectromètre de masse LOHENGRIN (et plus précisément
du condensateur).

Figure 2.23 – Comparaison de la résolution en énergie pour les mêmes conditions d’énergie
cinétique, de charge ionique et de masse entre une feuille d’entrée de polypropylène et de ni-
trure de silicium (Si3N4). Données issues du logiciel d’acquisition MPANT [FAST ComTec
GmbH(1998)].

On rappelle qu’avec LOHENGRIN on a une sélection en rapport A
q et EK

q . Autrement dit si
l’on est capable de mesurer l’énergie cinétique de nos produits de fission, alors on est capable de
remonter à leur masse. Afin d’identifier de manière plus précises le produit de fission, on découpe
l’anode en deux parties. On verra dans le chapitre 5 qu’il est impératif d’utiliser une telle chambre
afin d’identifier correctement la masse symétrique. L’ion incident perd donc une énergie ∆E dans
la première partie de la chambre, et Er dans la seconde. Si l’on construit un histogramme à 2
dimensions, avec en abscisse l’énergie totale détectée Etot et en ordonné l’énergie perdue dans la
première zone de la chambre ∆E, on parvient à identifier plus facilement chaque masse du bruit
de fond. La figure 2.24 représente le diagramme à deux dimensions. Pour des masses légères, on
peut aussi déterminer la charge nucléaire Z du produit de fission [Bocquet et al.(1988)]. En effet
la perte d’énergie dans un gaz est régie par la formule de Bethe Bloch qu’on étudiera plus en
détail dans le chapitre 3. Dans cette formule la perte d’énergie le long de la trajectoire dépend de
la charge nucléaire. Ainsi avec une chambre d’ionisation de haute résolution, il est possible pour
une masse donnée d’observer sa composition isobarique. Le pouvoir de séparation dépend la
différence entre la courbe de Bragg des deux isotopes voisins. En général, la meilleure résolution
est atteinte pour une perte d’énergie ∆E ' 60 %. En outre, un écart de l’ordre de 20% sur la
pression ne modifie pas la résolution [Oed et al.(1983)].
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Figure 2.24 – Spectre issu d’une chambre d’ionisation à la sortie du spectromètre de masse
LOHENGRIN. L’instrument était réglé sur le rapport A

q = 5 et Ek
q = 5. On observe alors la

dégénérescence de la sélection du spectromètre.

2.4.2 Détecteurs de rayonnement γ

La plupart des produits de fission sont radioactifs. Afin de les identifier on peut s’intéresser à
leur signature γ. Comme l’empreinte ADN l’est pour l’homme, le spectre γ d’un noyau est unique.
Pour détecter ce rayonnement on utilise un détecteur germanium de haute pureté (HPGe). Nous
tâcherons d’expliquer succinctement le fonctionnement de ce type de détecteur.

2.4.3 Principe de fonctionnement des détecteurs germanium

Il existe trois modes principaux pour la gamme d’énergies d’intérêt (100-2000) keV d’inter-
action du photon avec la matière :
• L’effet Compton
• L’effet photoélectrique
• La création de paires
Un détecteur germanium est un semi-conducteur. Il possède donc une bande de conduction

et une bande de valence relativement proche (de l’ordre de 1 eV) [Knoll(2000)]. Ainsi sous l’effet
de la température, des électrons de la bande de valence vont passer sur la bande de conduction.
La bande de conduction permet aux électrons de migrer librement à travers le cristal. Si l’on
applique un potentiel électrique, alors un courant électrique va apparaître. Sinon il est possible
d’observer des recombinaisons. Pour favoriser ces échanges, on peut doper notre cristal. C’est-
à-dire qu’on va remplacer certains atomes de germanium par des atomes de bore (type p) ou de
phosphore (type n). Lorsqu’on effectue cela, on va créer des électrons ou des trous libres dans le
cristal. Par juxtaposition d’un semi conducteur dopé p avec un dopé n, on crée une jonction PN.
Il existe alors une zone de dépletion où aucun trou ou électron libre n’est présent. Un champ
électrique est appliqué dans cette zone. Le photon incident va interagir dans la zone déplétée
et créer des paires électrons-trous qui sous l’action du champ électrique vont se déplacer vers
la l’anode ou la cathode respectivement. Le dopage au niveau du contact permet d’améliorer la
collection de charge [Knoll(2000)]. Afin de réduire le passage des électrons de la bande de valence
à la bande de conduction sous l’agitation thermique, et qui induisent un signal non souhaité, les
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détecteurs germanium sont refroidis aux alentours de 70K.
Enfin, si les détecteurs semi-conducteurs et plus particulièrement les HPGe sont utilisés pour

la spectroscopie γ c’est qu’ils ont une très bonne résolution en énergie. On a pu obtenir sur nos
détecteurs des résolutions de l’ordre de 2 keV pour un γ de 1332 keV. Ceci est amplement
suffisant pour les mesures faites sur le spectromètre de masse LOHENGRIN.

Au cours de ce travail, les détecteurs γ utilisés, au nombre de deux, sont composés de quatre
cristaux de germanium disposés en forme de trèfle. Chaque cristal, de forme parallélépipédique,
a une largeur de 50 mm et une hauteur de 80 mm. Ainsi la surface d’entrée est de 10 × 10 cm.
L’efficacité de détection est de l’ordre de 6 % à 80 keV et de 0.5 % à 1 MeV.

2.4.4 Efficacité des détecteurs γ

Usuellement pour déterminer l’efficacité d’un détecteur γ, on utilise une ou plusieurs sources
de calibrations, puis on effectue un fit à l’aide d’un polynôme. Avec une telle procédure, l’ex-
trapolation des données, hors de la région du fit, peut conduire à une mauvaise estimation de
l’efficacité. On peut citer l’effet pandemonium comme la conséquence de la mauvaise maîtrise
de l’efficacité du détecteur à haute énergie, qui in fine conduit à une erreur sur les intensités de
décroissance β.

Afin de valider l’efficacité des détecteurs le plus précisément possible, une simulation Monte
Carlo des HPGe, s’appuyant sur les processus physiques (d’interaction rayonnement matière), a
été effectuée [Martin(2013)]. Dans un premier temps, seule l’efficacité relative nous intéresse. On
souhaite s’assurer que la simulation est compatible avec des données expérimentales provenant
du 134Te, comme on peut le voir sur la figure 2.25 et aussi quantifier cette compatibilité. Pour
se faire, on utilise un test du χ2 :

χ2(k) =
∑ (k × εMCNP − εexp)2

(k × σεMCNP )2 + σ2
εexp

(2.23)

avec k le paramètre qu’on souhaite ajuster, εexp l’efficacité expérimentale et εMCNP l’efficacité
de la simulation. On note qu’au dénominateur, l’incertitude de la simulation (uniquement sta-
tistique et donc très faible) ainsi que l’incertitude expérimentale (statistique et provenant des
intensités γ) sont prises en compte 4.

La valeur minimale χ2(kmin) = χ2
min, permet d’extraire la valeur du paramètre k. Son

incertitude δ 5 est déterminée par la relation : χ2(kmin ± δk) = χ2
min + 1. Finalement l’efficacité

de détection et son incertitude s’écrivent :

ε = k̃ × εMCNP (2.24)(
σε
ε

)2
=
(

∆
k̃

k̃

)2

+
(
σεMCNP

εMCNP

)2
(2.25)

L’incertitude sur l’efficacité est de 2.5 % sur toute la gamme d’énergie (de 50 keV à 3 MeV).

4. Au cours de cette procédure une hypothèse forte est formulée : les intensités relatives des raies gamma
expérimentales sont indépendantes

5. avec un niveau de confiance de 68 % (1σ)
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Figure 2.25 – Comparaison de l’efficacité simulée et expérimentale à l’aide des raies γ du 134Te.
L’incertitude sur la simulation provient essentiellement de l’incertitude sur le paramètre k.

2.4.5 Effet de somme

L’effet de somme, noté Cγ correspond à la probabilité de détecter simultanément deux raies
γ. Cet effet signifie que la détection des rayonnements γ peut être corrélée. Il est majoritairement
un effet de géométrie et se doit d’être modélisé afin de déterminer l’activité d’une source [Laborie
et al.(2000)] :

Ndetecté
γ = N émis

γ × εγ × Cγ (2.26)

avec εγ l’efficacité de détection de la raie γ, et Nγ le nombre de photons soit émis par la source,
soit mesurés par le détecteur. Cγ est donnée par l’équation (2.27) :

Cγ = 1
1−

∑
i IγiεT (Eγi)

(2.27)

où Iγi , Eγi est l’intensité et l’énergie des raies γ en coïncidence avec la raie d’intérêt. L’efficacité
totale de détection, noté εT prend en compte l’efficacité due à l’effet photoélectrique, l’effet
compton et la création de paire. Il a été montré que dans les conditions d’utilisation des détec-
teurs γ auprès du spectromètre de masse LOHENGRIN, soit à environ 10 cm du plan focal, ce
phénomène n’était pas négligeable [Martin(2013)]. La figure 2.26 montre bien que ce processus
doit être pris en compte. Pour corriger cet effet qui dépend de la structure nucléaire du noyau
étudié, le logiciel TrueCoinc, développé par Sudár [Sudár(2002)] a été utilisé. Les paramètres
d’entrée du logiciel sont l’efficacité absolue du détecteur ainsi que le fichier de structure du
noyau 6.

L’incertitude associée au facteur de correction Cγ est négligeable car les erreurs associées aux
intensités γ sont très faibles. La sensibilité à l’efficacité (∼ 2%) est aussi nulle. Par conséquent,
dans la suite de ce travail de thèse, les corrélations entre le facteur de correction de l’effet de
somme Cγ avec l’efficacité ε et l’intensité des raies γ, Iγ sont supposées nulles.

6. Pour déterminer l’efficacité absolue, on utilise une source de 60Co. En effet à l’aide de l’effet de somme, qu’on
peut déterminer analytiquement (car la structure du noyau est simple), on peut obtenir une efficacité absolue
sans avoir à connaître l’activité de la source.
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Figure 2.26 – Spectre de l’état isomère du 88Br en coïncidence avec la chambre d’ionisation.
On observe le pic somme Eγγ = 270 keV

De plus une inter-comparaison, effectuée par M.C Lépy [Lépy et al.(2010)], a permis de
valider les résultats obtenus par le logiciel TrueCoinc. De même une comparaison de l’efficacité
de détection à l’aide d’une source de 152Eu avec une simulation Monte Carlo a été effectué par O.
Méplan. La prise en compte de l’effet de somme à l’aide du logiciel TrueCoinc permet d’obtenir un
accord parfait entre les deux courbes d’efficacité (voir figure 2.27). Il faut noter que la source est
au contact du détecteur. Ainsi la correction de l’effet de somme est très importante. On rappelle
que dans le cas des mesures effectuées auprès du spectromètre LOHENGRIN, l’efficacité absolue
est de l’ordre de 0.5 % à 1 MeV (alors que pour les mesures de la figure 2.27 l’efficacité est 10
fois plus grande).

Figure 2.27 – Illustration de l’impact de l’effet de somme sur l’évaluation de l’efficacité à l’aide
d’une source de 152Eu. La courbe d’efficacité a été déterminée avec d’autres données expérimen-
tales.
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2.5 Système de pilotage et d’acquisition de LOHENGRIN

Au cours des décennies qui ont suivi sa construction, le spectromètre de masse LOHENGRIN
n’a cessé de s’améliorer. L’une des évolutions importantes et récentes est l’automatisation du
contrôle de l’instrument. En effet cela ouvre désormais la voie à de nouvelles expériences et à un
approfondissement du fonctionnement du spectromètre comme on le verra dans le chapitre 5.

2.5.1 Nomad : une interface pour contrôler LOHENGRIN

On a décrit dans la partie 2.3 le fonctionnement du spectromètre de masse. Concrètement
lorsqu’on veut étudier la structure nucléaire d’un produit de fission, ou mesurer le rendement
d’une masse, on ne sélectionne pas le champ magnétique et le champ électrique, mais la va-
leur A, q et EK qui nous intéresse. Grâce à la calibration du spectromètre [Institut Laue-
Langevin(2010)], NOMAD qui est le programme qui contrôle LOHENGRIN, va calculer le champ
électrique et magnétique nécessaire pour obtenir le triplet souhaité. L’information est envoyée
directement au condensateur et au dipôle magnétique. Aujourd’hui le système de contrôle de
LOHENGRIN est très simple. Avant cette automatisation il fallait saisir et régler manuellement
le champ électrique et magnétique.

Un autre exemple du bond en avant qu’a apporté le développement de NOMAD est la
possibilité de programmer à l’avance les différents paramètres du spectromètre. Ainsi il n’est
plus nécessaire d’être physiquement sur place pour effectuer une mesure. De même le contrôle
du vide de l’instrument est assuré par un système automatique. Ceci permet dans le cas où
un problème survient de couper les vannes automatiquement et de protéger l’installation et le
spectromètre de la ligne du faisceau.

2.5.2 Nomad : un système d’acquisition

Toutes les mesures effectuées et présentées dans cette thèse l’ont été avec le nouveau système
d’acquisition numérique [Mutti et Ruiz-Martinez(2011)], qui est implémenté dans NOMAD. La
chaîne d’acquisition est représentée sur la figure 2.28.

Figure 2.28 – Schéma de la chaîne d’acquisition.

Les signaux générés par les différents détecteurs sont pré-amplifiés et envoyés à une carte
(CAEN, v1724) qui va à la fois numériser le signal et le traiter à l’aide de différents filtres.
A la sortie du préamplificateur, le signal, après un front de montée rapide, a une décroissance
exponentielle. Un filtre trapézoïdal [Jordanov et Knoll(1994)] va transformer ce signal en trapèze
à partir duquel on va pouvoir extraire les informations nécessaires telle que la hauteur du pulse,
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qui correspond à l’énergie déposée par la particule dans le détecteur. Les différents réglages pour
filtrer le signal le plus proprement possible se font via une interface reliée à NOMAD, comme
on peut le voir sur la figure 2.29.

Figure 2.29 – Panneau de réglages de NOMAD, des paramètres du détecteur (à gauche) et du
filtre (à droite) [Mutti et Ruiz-Martinez(2011)].

La fréquence d’échantillonnage du signal par la carte CAEN est de 100 méga échantillons
(sample) par seconde (100MS/s). Autrement dit on a un échantillon toutes les 10 ns. De plus
l’information est codée en 12, 13 ou 14 bits. Dans notre cas, cela suffit amplement pour obtenir
des spectres avec une excellente résolution. La carte dispose de 8 voies qui sont reliées aux
sorties des détecteurs. Il est aussi possible d’utiliser plusieurs cartes en parallèle. Il est aisé de
synchroniser les horloges de chacune des cartes afin d’effectuer des coïncidences entre chacune
des voies de chaque carte. Une fois que le signal est traité, une autre carte, la carte d’acquisition,
va enregistrer l’information dans un fichier binaire qui a la forme décrite par la figure 2.30.

Nous avons développé un programme de lecture des fichiers list mode (binaire) en C++. On
peut voir qu’avec un tel fichier, il devient très facile d’effectuer des coïncidences entre différentes
voies. Ceci sera particulièrement utile lors de l’analyse des données sur les rapports isomériques
(voir chapitre 4).
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Figure 2.30 – Description du fichier binaire contenant l’information issue de la numérisation
du signal. Board correspond à la carte à partir de laquelle le signal est fourni. Cell correspond à
la voie d’où provient le signal. Time Loop Counter est un compteur qui est incrémenté toutes les(
230 − 1

)
.10.10−9 = 10.7s. Peak Energy correspond à l’énergie déposée dans le détecteur. Enfin

Trigger Time Tag est la mesure du temps. Il faut multiplier cette valeur par 10 (qui vient de la
fréquence d’échantillonnage) pour obtenir des nanosecondes.

2.5.3 Nomad : avantage de l’automatisation de la prise de données

On vient de voir que le système d’acquisition était relié directement à NOMAD qui contrôle
aussi le spectromètre LOHENGRIN. Désormais il est beaucoup plus facile d’effectuer des mesures
qui demandent une coordination entre le système d’acquisition et le réglage du spectromètre LO-
HENGRIN. On citera par exemple la méthode dite du “beamcut”, qui sera développée dans la
partie 4.2 du chapitre 4, qu’on ne pouvait pas mettre en œuvre avant. La possibilité d’effectuer
des séries de mesures, afin de déterminer un rendement par exemple, comme décrit par [Amou-
roux(2014)] ou [Martin(2013)] est grandement facilitée par l’utilisation unique de NOMAD.
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Conclusion

Au cours de ce chapitre on a pu apercevoir la richesse des techniques employées afin de
mesurer de nombreuses observables d’intérêt pour le processus de fission. Les données présentées
dans cette étude ont été prises en utilisant le spectromètre de masse LOHENGRIN qui a su
évoluer et se moderniser au cours des décennies. Il reste encore aujourd’hui l’un des instruments
de référence pour la mesure de précision de rendements en masse et en charge nucléaire par
exemple. Les nouveautés apportées par l’avancée technologique des détecteurs et surtout des
systèmes d’acquisition permettent d’obtenir des données encore plus complètes.

Ces deux premiers chapitres fixent à la fois le cadre des études physiques et l’environnement
technique à disposition à Grenoble. Il s’ensuit trois études distinctes mais complémentaires pour
l’étude du processus de fission et qui sont présentées dans la suite de ce travail.

Le chapitre 3 a pour objet l’étude des spectromètres magnétiques gazeux dans le cadre du
projet FIPPS, qui a pour ambition d’étudier le spectre de particules promptes. Ici le spectro-
mètre LOHENGRIN sera utilisé comme une source d’ions. Les futures mesures sur les γ prompts
permettront alors d’obtenir des informations précises afin de caractériser le mécanisme de géné-
ration du moment angulaire.

Dans le chapitre 4 la mesure de rapports isomériques est exposée. Cette observable permet
de déterminer indirectement le moment angulaire induit par le processus de fission. Le couplage
des détecteurs γ et d’une chambre d’ionisation au plan focal du spectromètre LOHENGRIN
permet une idenfication sans ambiguïté des différents états nucléaires des isotopes étudiés.

Enfin au cours du chapitre 5, l’étude de la région symétrique est exposée. Cette région est
d’une part très intéressante pour tester les modèles de fission, mais aussi car le spectromètre
LOHENGRIN présente a priori toutes les caractéristiques pour sonder précisément cette région.
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Introduction

Prediction is very difficult, especially if it’s about the future a dit sagement Niels Bohr. Afin
d’étudier le spectre de γ prompt, nécessaire à la validation des modèles de fission nucléaire
mais aussi pour les calculs de résistance de matériaux pour les réacteurs futurs, le projet FIPPS
(Fission Product Prompt γ-ray Spectrometer) a vu le jour dans le cadre du programme ENDU-
RANCE de l’ILL. FIPPS correspond au couplage d’un ensemble de détecteurs avec un “filtre
fission”. Au cours de ce chapitre nous rappelons les motivations et objectifs de ce futur instru-
ment. Ensuite nous présenterons les études expérimentales et la modélisation des spectromètres
magnétiques gazeux. Finalement nous proposerons un design préliminaire, qui synthétise les
propriétés fondamentales d’un spectromètre magnétique gazeux.

3.1 Le futur spectromètre de l’ILL : FIPPS

L’étude des propriétés des particules promptes est un enjeu très important pour les applica-
tions présentes et futures [Rimpault et al.(2012)]. Ces données permettent aussi d’alimenter des
modèles de fission nucléaire, qui seront utilisées à la fois pour l’évaluation mais aussi pour mieux
comprendre ce processus. Dans le cadre des études sur les particules promptes, un projet a vu
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le jour à l’ILL : FIPPS (Fission Product Prompt γ-ray Spectrometer). Ce nouvel instrument a
pour objectif l’étude de la fission nucléaire mais aussi la structure nucléaire des noyaux riches
en neutrons.

Description de l’instrument
La figure 3.1 présente le futur instrument FIPPS. La matière fissile, déposée sur un support,

est entourée d’un ensemble de détecteurs γ et neutrons. Lorsque la fission a lieu, un fragment
va être arrêté par le support tandis que l’autre va partir en direction du deuxième élément de
l’instrument : un filtre de fragments de fission. Cet élément va permettre d’estimer la charge nu-
cléaire et la masse du second fragment. L’une des solutions envisagées pour le filtre est d’utiliser
un spectromètre magnétique gazeux (GFM pour Gas Filled Magnet). Ce type de spectromètre
présente l’un des meilleurs compromis entre l’acceptance et la sélectivité des produits de fis-
sion. Son large gap permet aussi d’y insérer des détecteurs telle qu’une TPC (Time Projection
Chamber). Enfin, la possibilité d’obtenir un faisceau en sortie permet d’envisager de déplacer
ce spectromètre sur d’autres aires expérimentales où il est actuellement impossible d’avoir des
détecteurs γ autour de la cible (faisceaux de neutrons rapides).

Figure 3.1 – Schéma du futur instrument FIPPS.

Étude de la fission nucléaire avec FIPPS
Une coïncidence entre les événements enregistrés par les détecteurs γ et neutrons, et le filtre de

fragments de fission va permettre de nettoyer le spectre de particules promptes et d’en extraire
la contribution isotope par isotope. Cet instrument permettra de fournir des informations sur
le moment angulaire des fragments de fission induit par la fission, mais aussi des données perti-
nentes pour la modélisation d’un réacteur nucléaire. Notons que la mesure de l’énergie cinétique
du second fragment est primordiale pour l’étude du processus de fission.

Étude de la structure nucléaire des noyaux riches en neutrons avec FIPPS
Les propriétés des noyaux proches de la vallée de la stabilité ont été largement étudiées. L’idée

désormais est de s’intéresser à des noyaux loin de la vallée de la stabilité et vérifier jusqu’à quel
point les prédictions des modèles microscopiques sont correctes. Les produits de fission sont créés
avec un haut moment angulaire et à haute énergie d’excitation. Ainsi il est possible d’étudier dans
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cette région les interactions nucléaires fondamentales. De plus ces noyaux sont très importants
dans l’étude des processus de nucléosynthèse des noyaux lourds dans l’univers.

3.2 Présentation des spectromètres magnétiques gazeux

Lorsqu’un faisceau de particules chargées monocinétiques traverse un champ magnétique, on
peut les séparer selon leur rapport masse sur charge ionique :

Bρ = Av

q
(3.1)

avec A, v et q la masse, la vitesse et la charge ionique de la particule. Notons que le produit Bρ,
appelé rigidité magnétique, permet de quantifier l’effet du champ magnétique sur la trajectoire
d’une particule. Dans la suite ce chapitre, afin de simplifier le discours, on associera le terme de
champ magnétique au concept de rigidité magnétique puisque dans le cadre de nos études, le
rayon de déviation (du RED) est très bien définie avec des fenêtres d’entrée et de sortie de 1 cm
de large.

Si l’on rajoute du gaz dans cet espace magnétique, alors à cause des interactions avec le gaz,
la charge ionique et la vitesse de la particule évolue autour d’une trajectoire moyenne définie
par la relation suivante :

B 〈ρ〉 = A

〈
v

q

〉
(3.2)

En général, il existe une corrélation entre la vitesse de la particule et sa charge ionique. L’un des
paramètres clés dans la description de la trajectoire d’une particule dans un GFM est sa charge
ionique moyenne. On verra par la suite les relations qui régissent le parcours de l’ion dans un
tel élément. Avec un GFM, on est capable de séparer une masse comme on peut le voir sur la
figure 3.2.

Figure 3.2 – Principe de fonctionnement d’un spectromètre magnétique gazeux : séparation
spatiale des masses.

Cette technologie est assez ancienne. Au cours des années 50, les spectromètres magnétiques
gazeux ont été utilisés afin de déterminer la charge ionique moyenne des fragments de fission dans
différents gaz [Cohen et Fulmer(1958)]. Il s’est rapidement avéré que les GFM étaient particuliè-
rement adaptés pour l’étude des ions lourds [Armbruster et al.(1971)]. La première application
pour la mesure d’ions lourds a eu lieu à Dubna [Leino(2003)]. Aujourd’hui les spectromètres
magnétiques gazeux sont principalement utilisés afin de séparer les ions lourds produits par le
processus de fusion-evaporation, et le faisceau incident. On peut citer quelques GFM telle que
SASSY [Ghiorso et al.(1988)] qui est implanté à Berkeley ou encore RITU [Leino et al.(1995)]
qui est situé à Jyväskylä. La plupart des GFM sont constitués de plusieurs quadrupôles et di-
pôles magnétiques. Un récapitulatif des caractéristiques des différents GFM en fonctionnement
est présent dans la référence [Leino(2003)].
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D’après l’équation (3.2) les quantités importantes pour décrire un GFM sont la charge ionique
moyenne et la vitesse de l’ion. De nombreux modèles semi-empiriques permettent de décrire
l’évolution de la charge ionique avec la vitesse de l’ion dans un gaz. Dans le cadre du modèle de
Thomas-Fermi, qu’on décrira succinctement dans la suite, on peut réécrire l’équation (3.2) :

B 〈ρ〉 ∝ A

Zα
(3.3)

avec A et Z la masse et la charge nucléaire de l’ion. Le coefficient α dépend de la nature du gaz,
sa pression et de l’ion. Il est compris entre 1

3 ≤ α ≤
2
3 [Lawin et al.(1976)].

3.3 Caractérisation d’un spectromètre magnétique gazeux : GFM
@ Lohengrin

On vient de voir que de nombreux GFM sont utilisés aujourd’hui. Néanmoins il existe peu
de mesures précises quant au fonctionnement de ce type de spectromètre dans le cas de produits
de fission avec une énergie cinétique comprise entre 60 et 100 MeV. Il s’avère qu’une mise
en œuvre d’une solution demandant peu d’efforts était possible sur le spectromètre de masse
LOHENGRIN : la conversion de l’aimant de refocalisation RED (voir chapitre 2) en GFM. Afin
de décrire les propriétés des spectromètres magnétiques, différentes campagnes de mesures ont
eu lieu de Décembre 2010 à Octobre 2013.

3.3.1 Dispositif expérimental et méthode d’analyse

Figure 3.3 – Schéma du spectromètre de masse LOHENGRIN et de la conversion du RED en
GFM.

Dispositif expérimental
Le dernier aimant, le Reverse Energy Dispersion (RED) a été transformé en spectromètre

magnétique gazeux (GFM) comme on peut le voir sur la figure 3.3. Pour y parvenir, une feuille
d’entrée en polypropylène de 50 µg.cm−2 d’épaisseur a été placée à l’entrée du RED afin de
l’isoler du condensateur et de l’aimant principal. En effet, pour fonctionner, le spectromètre de
masse LOHENGRIN doit être sous vide. Une fois isolé, le RED est rempli de gaz (He, N2 ...)
et devient ainsi un GFM.
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À la sortie du spectromètre magnétique gazeux, une chambre d’ionisation est installée afin de
détecter les fragments de fission. Pour certaines campagnes, des détecteurs germanium entourent
la chambre d’ionisation afin d’étudier les propriétés du GFM à la fois pour une masse A, et pour
un isotope (voir figure 3.4).

Figure 3.4 – Schéma du dispositif expérimental utilisé pour mesurer le pouvoir de séparation
d’un GFM.

Méthode d’identification et d’analyse des fragments de fission
Pour caractériser les propriétés du GFM, on s’intéresse à l’évolution du nombre de coups

détectés en fonction du champ magnétique du RED appliqué pour une masse ou un isotope
donné. On rappelle que le spectromètre LOHENGRIN permet une sélection en fonction des
rapports A

q et Ek
q où A est la masse, q la charge ionique et Ek l’énergie cinétique du fragment

de fission.
Ainsi à l’entrée du GFM, plusieurs masses avec des énergies cinétiques différentes sont sé-

lectionnées par le spectromètre LOHENGRIN. Cela revient à dire que le spectromètre de masse
LOHENGRIN est utilisé comme un faisceau de fragments de fission quasi parallèles. Une fois
dans le gaz, les fragments de fission vont avoir des trajectoires différentes.

Pour identifier un isotope (A,Z) on va utiliser certains états µs isomères caractérisant l’iso-
tope. En effet une coïncidence entre la chambre d’ionisation et les détecteurs γ nous permet
d’obtenir la signature γ unique de ces états métastables sans problème de contamination des
spectres γ. La figure 3.5 présente une partie du schéma de niveau de l’98Y ainsi qu’un spectre γ
en coïncidence avec la chambre d’ionisation.

Dans la chambre d’ionisation, les taches correspondant à chaque masse sélectionnée par
LOHENGRIN apparaissent à des énergies différentes, d’une part car leur énergie initiale n’est
pas similaire et d’autre part leur perte d’énergie dans le gaz n’est pas identique. Leurs intensités
varient selon le champ magnétique appliqué B du RED. Ainsi on peut extraire l’évolution du
taux de comptage de chaque masse en fonction de B. L’extraction est illustrée par la figure 3.6 : à
gauche on observe un spectre ∆E×E issu de la chambre d’ionisation pour un champ magnétique
donné ; à droite on a en ordonnée l’énergie totale déposée dans la chambre d’énergie en fonction
du champ magnétique appliqué. L’énergie détectée, ne variant pas avec le champ magnétique,
permet alors d’identifier sans ambiguïté la masse du fragment de fission étudié. Ce type de
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figure permet d’obtenir les trois observables d’intérêt que sont : le champ magnétique moyen de
déviation, son écart-type ainsi que l’énergie cinétique finale du fragment de fission.

Figure 3.5 – À gauche : part du schéma de niveau de l’98Y. À droite : spectre γ en coïncidence
avec la chambre d’ionisation. Quatre transitions γ y sont visibles et permettent d’identifier sans
ambiguïté le 98Y.

Figure 3.6 – Spectre issu de la chambre d’ionisation pour un champ magnétique et pour la
masse A=98. On extrait le taux de comptage de la tache à l’aide d’un contour. On répète cette
opération pour chaque champ magnétique afin d’obtenir la distribution en champ magnétique de
la masse d’intérêt. A droite on a un spectre qui représente le nombre de fragments de fission
(A=98) détectés en fonction de l’énergie totale et du champ magnétique à l’intérieur du GFM
rempli d’isobutane.
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3.3.2 Principaux résultats expérimentaux

Afin de caractériser le comportement d’un spectromètre magnétique gazeux, différentes ex-
périences ont été effectuées. Dans cette section, nous présenterons les résultats obtenus sur le
pouvoir de séparation du GFM, l’influence du gaz (nature, pression) sur la résolution, ainsi que
le pouvoir de focalisation d’un tel instrument. Pour vérifier ces propriétés, on a utilisé trois
observables qui sont le champ magnétique moyen B, la dispersion magnétique σB et la perte
d’énergie ∆EGaz du fragment de fission lors de son parcours dans le GFM.

Séparation spatiale
La première campagne avait pour but de vérifier que le RED dans un régime gazeux permettait

la séparation spatiale des masses. La figure 3.7 illustre parfaitement la propriété principale des
GFM 1. Notons que cette séparation a eu lieu dans l’hélium à une pression de 40 mbar avec
une ouverture en entrée de 3.5× 1 cm2. Il s’est avéré très difficile de travailler avec de l’hélium
sur le spectromètre de masse LOHENGRIN à cause des fuites de la fenêtre isolant le RED du
spectromètre LOHENGRIN. Les feuilles de polypropylène sont assez poreuse au regard de ce
gaz. C’est pourquoi les études suivantes ont été effectuées à l’aide de N2 qui est un gaz plus
lourd et encombrant et qui permet donc de travailler à des pressions plus faibles.

Figure 3.7 – Levée de la dégénérescence des masses à l’aide du GFM. La combinaison de la
sélection de LOHENGRIN et celle du GFM permet d’obtenir d’un faisceau quasiment isobarique.
La figure de droite représente la pureté d’une masse (qui correspond au rapport du taux de
comptage de la masse d’intérêt, sur l’ensemble des taux de comptages) en fonction du champ
magnétique appliqué.

Influence des shutters sur la taille de l’image de la cible
Au cours de la seconde expérience, l’objectif était de déterminer l’impact de l’ouverture à

l’entrée du GFM sur la résolution du spectromètre magnétique gazeux. On remarque alors que
pour certains shutteurs, la résolution est meilleure que pour d’autres. On interprète cet effet
comme la conséquence de la collision des fragments de fission avec la paroi du GFM. Pour éviter

1. Le plan focal étant fixe, une variation du champ magnétique du GFM équivaut à un déplacement spatial
des détecteurs.
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ces effets de bord, seul le shutter central (7) a été utilisé (avec en plus dans certains cas un
diaphragme) dans la suite des expériences pour caractériser le GFM.

Influence de la pression sur la taille de l’image de la cible
On a ensuite vérifié si l’image de la cible dépend de la pression du gaz. Pour y répondre on

effectue un scan en fonction du champ magnétique de l’aimant principal. En effet, c’est ce dernier
qui régit la position de l’image dans l’axe vertical de la fenêtre d’entrée de la chambre d’ionisation.
On observe sur la figure 3.8 que la position de l’image ne dépend pas de la pression. Cela implique
que la trajectoire moyenne au sein du GFM est proche de la trajectoire géométrique. Cependant
une légère dépendance à la pression est visible sur la largeur de la distribution. Cela provient
du straggling au sein du gaz. Néanmoins, l’important est que cette image soit comprise dans
l’ouverture de la chambre d’ionisation. Usuellement la largeur de l’image dépend de la dimension
de la cible et des aberrations géométriques du spectromètre de masse LOHENGRIN. On observe
ainsi que la taille de l’image est bien inférieure à l’ouverture de la chambre d’ionisation. En effet
dans les pires des cas, on a une largeur à mi hauteur de 2.18 G, ce qui correspond à une image
de la cible de 0.97 cm : ∆x = 324 × ∆B

B
. Le coefficient de conversion, 324 cm, provient de la

déviation due au champ magnétique principal sur le plan focal image du spectromètre (voir
chapitre 2). L’image est donc inférieure à l’ouverture de la chambre d’ionisation qui est de 1 cm.
On note néanmoins un minimum à 1 mbar. Cela provient de la compétition entre trois effets
que sont la dispersion angulaire induite par la feuille d’entrée (qui permet de maintenir une
étancheité du GFM), le pouvoir focalisant du GFM et la dispersion angulaire du gaz.

Figure 3.8 – Évolution de la taille de l’image de la cible en fonction de la pression pour la
masse 98. Bien que la largeur de l’image de la cible évolue (comme attendu) avec la pression,
elle reste inférieure à l’ouverture de la chambre d’ionisation.

Dépendance du champ magnétique moyen en fonction du noyau (A,Z)
Par la suite, l’évolution du champ magnétique moyen en fonction de l’isotope a été mesurée.

On observe sur la figure 3.9 la dépendance de B en fonction de la masse de l’isotope et de
sa charge nucléaire. Toutes les mesures ont été effectuées dans une même géométrie, avec une
pression de 7.2 mbar de N2. La loi empirique déduite est la suivante :

Bρ = F
A

Zα
= 12.04 A

Z0.642 . (3.4)
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où α et F ont été obtenue en utilisant la méthode des moindres carrés sur les trois isotopes légers
(88Br, 88Y, 109Rh). Le coefficient de proportionnalité F dépend de la pression du gaz ainsi que de
l’énergie cinétique initiale. Or ces trois isotopes on été mesurés avec la même énergie cinétique (96
MeV) et pression (7.2 mbar). Il existe une dépendance (faible) entre le champ magnétique moyen
et l’énergie cinétique initiale. Cette corrélation permet d’expliquer la différence qu’on observe
entre le calcul, provenant de l’équation (3.4) et la valeur expérimentale pour 132Sn. On peut
apercevoir sur la figure 3.9, des ronds vides qui correspondent aux points expérimentaux. Les
carrés noirs quant à eux représentent les calculs effectués avec l’équation (3.4) pour les isotopes
qu’on a mesurés. Enfin les points en couleurs sont associés aux 4 isotopes les plus produits par
masse selon la bibliothèque de données JEFF. Ce calcul a été effectué pour la région de masse
entre A = 80 et A = 140 pour une cible de 235U.

Figure 3.9 – Évolution du champ magnétique moyen en fonction du noyau. La formule semi
empirique obtenue (3.4) permet de tracer B pour les 4 isotopes les plus produits par masse
(dans le cas de la fission de 235U). Les points en noirs correspondent à l’évaluation du champ
magnétique pour les isotopes dont on a pu mesurer le B

Détermination de la résolution intrinsèque du GFM
Ensuite, les dernières campagnes expérimentales ont eu pour objectif la mesure précise de la

résolution magnétique du GFM. Pour y parvenir, un diaphragme de 1 cm × 1 cm est placé à
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l’entrée du GFM. A la sortie de l’aimant un diaphragme mobile a été ajouté. Pour des mesures
de résolution, donc de précision, le diaphragme de sortie a été réglé à 1 cm × 1 cm. Ainsi
la résolution mesurée correspondra uniquement à celle provenant du spectromètre magnétique
gazeux. On observe sur la figure 3.10 l’évolution, pour différents gaz, de la résolution magnétique
en fonction de la densité électronique présente dans le gaz. Cette densité est normalisée à 1 pour
une pression de N2 de 7 mbar.

On peut distinguer trois zones. Dans la première zone la résolution se dégrade rapidement
avec la diminution de la pression. Lorsque la pression est faible, les collisions avec le gaz sont
peu nombreuses ; la trajectoire est alors plus diffuse, ce qui a pour conséquence une dispersion
en champ magnétique plus élevée. Ceci permet d’expliquer que la résolution par masse et par
isotope est similaire dans cette région. Quand l’équilibre statistique est atteint, la distribution
en champ magnétique suit une loi normale. La figure 3.11 illustre la différence des distributions
de la masse A = 98 en fonction de la pression. La seconde zone, correspond au maximum de
résolution. C’est dans cette gamme que le GFM est le plus performant pour séparer les masses.
Pour la troisième zone, on note que la résolution pour une masse se dégrade, alors que celle pour
un isotope (issue de la même masse) est plutôt constante. Ceci s’explique par le fait qu’à haute
pression la distribution en champ magnétique d’une masse va s’élargir car le GFM est dans
un régime où la séparation isotopique intervient. On a alors deux régimes dans un GFM, une
première où la résolution en masse est optimale et une deuxième où la séparation des différents
fragments d’une même ligne de masse devient possible. Enfin on s’attend qu’à de très hautes
pressions la résolution d’un isotope se dégrade à cause du “straggling effect” au sein du GFM.

Figure 3.10 – Évolution de la résolution magnétique pour la masse 98 et l’isotope 98Y en
fonction de la densité électronique des différents gaz étudiés. Cette densité est normalisée à 1
pour une pression de 7 mbar de N2.

Impact de l’énergie cinétique initiale sur la trajectoire du produit de fission
On a pu aussi mesurer l’évolution de la position moyenne du champ magnétique en fonction

de l’énergie cinétique initiale de la masse 98. La dépendance est très faible, voire même inférieure
à la largeur de la distribution. Autrement dit pour une direction donnée et qu’importe l’énergie



3.3. Caractérisation d’un spectromètre magnétique gazeux : GFM @ Lohengrin59

initiale, la trajectoire du fragment de fission sera toujours la même. Par conséquent le GFM
a un effet focalisant dans l’espace des phases (−→x ,−→p ) ≡

(−→
B,Ek

)⊗
Direction 2 à cause de la

corrélation entre la charge ionique et la vitesse du fragment de fission. Cependant ce résultat
n’est vrai que pour des trajectoires initiales parallèles. La figure 3.12 présente à la fois les
résultats expérimentaux ainsi que l’interprétation ci-dessus. On verra dans la dernière partie
la conséquence de ces observations sur l’étude du spectromètre magnétique gazeux du projet
FIPPS.

Figure 3.11 – Comparaison du taux de comptage en fonction du champ magnétique appliquée au
sein du GFM pour une basse pression (gauche) et une pression normale (droite) pour la masse
98. On note que, dans le premier cas, l’équilibre statistique de la trajectoire n’est pas atteint et
que la distribution ne suit pas une loi normale.

Figure 3.12 – Évolution du champ magnétique moyen de la masse 98, pour différentes pressions,
en fonction de l’énergie cinétique initiale. La position de sortie dépend très peu de l’énergie
cinétique initiale.

2. L’espace des phases défini ici ne correspond pas à l’émittance du faisceau.
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Mesure de la perte d’énergie dans le GFM
Au cours des différentes campagnes on a pu mesurer la perte d’énergie du fragment de fission

au cours de son parcours dans le GFM. La figure 3.13 illustre la procédure mise en place pour
déterminer cette quantité. On commence par étalonner la chambre d’ionisation :

Ecalibf = ELohi −∆Efoil1(ELohi , Z,A)−∆Efoil2(ELohi −∆Efoil1, Z,A) (3.5)

où Ecalibf est l’énergie mesurée dans la chambre d’ionisation, ELohi l’énergie sélectionnée par le
spectromètre LOHENGRIN et ∆Efoil1, ∆Efoil2 l’énergie perdue par le produit de fission dans
les feuilles de polypropylène. Ces quantités sont déterminées à l’aide du logiciel SRIM [Ziegler
et al.(2010)].

Lorsqu’on remplit le RED de gaz, un terme supplémentaire s’ajoute :

Ef = Ei −∆Efoil1(Ei, Z,A)−∆Egas(E, qeff , Z,A)−∆Efoil2 (Ei −∆Efoil1 −∆Egas (Z,A))
(3.6)

avec ∆Egas l’énergie perdue au cours du parcours dans le GFM. On note que la sensibilité sur
l’épaisseur des feuilles minces est faible car leur impact apparait dans l’étalonnage (3.5) et la
détermination de l’énergie perdue dans le GFM (3.6). La figure 3.14 illustre la perte d’énergie
mesurée pour la masse 98 avec une énergie initiale de 90 MeV. La perte d’énergie dépend linéai-
rement de la pression du gaz entre 4 et 13 mbar de diazote.

Figure 3.13 – Procédure de mesure de la perte d’énergie du produit de fission dans le GFM. On
étalonne la chambre d’ionisation (gauche) en tenant compte de la perte d’énergie due aux feuilles
minces à l’aide du logiciel SRIM [Ziegler et al.(2010)]. On en déduit alors la perte d’énergie dans
le GFM (droite).

Figure 3.14 – Perte d’énergie dans le GFM (N2) d’isobares de la masse 98 avec une énergie
initiale de 90 MeV. La dépendance à la pression du gaz est linéaire.



3.3. Caractérisation d’un spectromètre magnétique gazeux : GFM @ Lohengrin61

T
yp

e
de

m
es
ur
e

G
az

So
ur
ce

+
m
as
se
s/
is
ot
op

es
C
ol
lim

at
eu
r

d’
en
tr
ée

C
ol
lim

at
eu
r
de

so
rt
ie

G
am

m
e
ét
ud

ié
e

C
om

m
en
ta
ir
es

Sé
pa

ra
ti
on

sp
at
ia
le

4
H
e

23
3
U

A q
=

5
Sh

ut
te
r
7

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1.
5
cm

2

B
R
e
d

=
12

00
0
→

17
00

0
G

Le
G
F
M

pe
rm

et
un

e
sé
pa

ra
ti
on

sp
a-

ti
al
e,

né
an

m
oi
ns

un
e
im

pe
rf
ec
ti
on

de
l’é
ta
nc
hé
it
é
ne

pe
rm

et
pa

s
de

m
on

te
r

en
pr
es
si
on

et
m
et

en
ca
us
e
le

fo
nc
-

ti
on

ne
m
en
t
du

sp
ec
tr
om

èt
re

LO
H
E
N
-

G
R
IN

.

In
flu

en
ce

de
s
sh
ut
te
rs

N
2

24
1
A
m

98
Y

Sh
ut
te
r

3
→

11
C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1.
5
cm

2

P
R
e
d

=
2.

4;
7.

2
m
ba
r

E
ffe

ts
de

bo
rd
s
po

ur
le
s
sh
ut
te
rs

ex
-

té
ri
eu
rs
⇒

ut
ili
sa
ti
on

un
iq
ue
m
en
t
de
s

sh
ut
te
rs

ce
nt
ra
ux

(6
-8
).

É
vo
lu
ti
on

de
l’i
m
ag
e
de

la
ci
bl
e

su
r
l’a

xe
de

s
m
as
se
s
A

N
2

24
1
A
m

A
=

10
0
(E
k

=
90

M
eV

)
Sh

ut
te
r
7

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1.
5
cm

2

B
m
a
in

=
17

06
→

17
14

G

L’
im

ag
e
de

la
so
ur
ce

es
t
to
uj
ou

rs
in
-

fé
ri
eu
re

à
la

ta
ill
e
du

co
lli
m
at
eu
r
(s
e-

lo
n

l’a
xe

de
s
m
as
se
s
(1
cm

))
.
Il

ex
is
te

un
e
fa
ib
le

dé
gr
ad

at
io
n
de

l’i
m
ag
e
de

la
ci
bl
e
av
ec

la
pr
es
si
on

.

É
vo
lu
ti
on

de
la

tr
aj
ec
to
ir
e

m
oy
en
ne

(B
)

en
fo
nc
ti
on

de
l’i
so
to
pe

N
2

24
1
A
m

88
B
r,

98
Y
,

98
R
u
(E
k

=
96

M
eV

)
13

2
Sn

(E
k

=
74

M
eV

)

Sh
ut
te
r
6-
8

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1.
5
cm

2
P
R
e
d

=
7.

2
m
ba
r

Le
G
F
M

su
it

bi
en

la
lo
i
em

pi
ri
qu

e
B
∝

A Z
α
.
Ic
i
α

=
0.

64
±

0.
02
.
C
et
te

fo
rm

ul
e
es
t
va
lid

e
po

ur
un

e
pr
es
si
on

et
un

e
én
er
gi
e
ci
né
ti
qu

e
do

nn
ée
.

P
ou

vo
ir

de
sé
pa

ra
ti
on

du
G
F
M

(r
és
ol
ut
io
n
m
ag
né
ti
qu

e)

N
2

23
5
U
,2

33
U

A
=

98
,

98
Y

(E
k

=
90

M
eV

)
C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1
cm

2

C
ol
lim

at
eu
r

pl
om

b
1
×

1
cm

2

P
R
e
d

=
0.

95
→

12
.3
m
ba
r

U
ne

ré
so
lu
ti
on

op
ti
m
al
e
es
t
at
te
in
te

au
to
ur

de
7
m
ba

r
po

ur
l’a

zo
te
.O

n
ob

se
rv
e
un

pl
at
ea
u
da

ns
la

ré
so
lu
ti
on

d’
un

is
ot
op

e
→

la
dé
gr
ad

at
io
n
de

la
ré
so
lu
ti
on

en
m
as
se

à
ha

ut
e
pr
es
si
on

(P
>

10
m
ba

r)
pr
ov
ie
nt

d’
un

e
m
ei
lle
ur
e
sé
pa

ra
ti
on

is
ot
op

iq
ue
.

A
r
−

C
H

4

23
5
U

A
=

98
(E
k

=
90

M
eV

)
P
R
e
d

=
8.

5
m
ba
r

4
H
e

23
3
U

A
=

98
(E
k

=
90

M
eV

)
Sh

ut
te
r
7

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1.
5
cm

2
P
R
e
d

=
40

m
ba
r

É
vo
lu
ti
on

de
la

tr
aj
ec
to
ir
e

m
oy
en
ne

(B
)

en
fo
nc
ti
on

de
l’é
ne
rg
ie

ci
né
ti
qu

e
in
it
ia
le

N
2

23
5
U

A
=

98

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1
cm

2

C
ol
lim

at
eu
r

pl
om

b
1
×

1
cm

2

E
k

=
75
→

95
M
eV

P
R
e
d

=
2.

43
→

8.
08

m
ba
r

La
po

si
ti
on

du
fa
is
ce
au

dé
pe

nd
fa
ib
le
-

m
en
t
de

l’é
ne
rg
ie

ci
né
ti
qu

e
in
it
ia
le
.L

e
fa
is
ce
au

à
l’e
nt
ré
e
es
t
qu

as
i-p

ar
al
lè
le
.

É
va
lu
at
io
n
de

la
pe

rt
e
d’
én
er
-

gi
e

da
ns

le
ga
z

(∆
E
g
a
z
)

en
fo
nc
ti
on

de
la

pr
es
si
on

N
2

23
3
U

A
=

98

C
ol
lim

at
eu
r

al
um

in
iu
m

1
×

1
cm

2

C
ol
lim

at
eu
r

pl
om

b
1
×

1
cm

2

P
R
e
d

=
0
→

12
m
ba
r

La
pe

rt
e
d’
én
er
gi
e
da

ns
le

ga
z
dé
pe

nd
qu

as
i-l
in
éa
ir
em

en
t
de

la
pr
es
si
on

du
ga
z.

C
es

ré
su
lt
at
s
se
ro
nt

ut
ili
sé
s
afi

n
de

va
lid

er
le

co
de

M
on

te
C
ar
lo
.

T
ab

le
3.
1
–
Ta

bl
ea
u
ré
ca
pi
tu
la
tif

de
s
di
ffé

re
nt
es

ex
pé
ri
en

ce
s
co
nd

ui
te
s
afi

n
de

ca
ra
ct
ér
is
er

le
s
pr
op

ri
ét
és

d’
un

sp
ec
tr
om

èt
re

m
ag
né

tiq
ue

ga
ze
ux
.
L’
id
en

tifi
ca
tio

n
de
s
is
ot
op
es

s’
es
t
fa
ite

à
l’a

id
e
d’
un

e
co
ïn
ci
de
nc
e
en

te
m
ps

en
tr
e
la

ch
am

br
e
d’
io
ni
sa
tio

n
et

le
s
dé
te
ct
eu
rs

γ
.

L’
id
en

tifi
ca
tio

n
de
s
m
as
se
s
s’
es
t
fa
ite

à
l’a

id
e
de

la
ch
am

br
e
d’
io
ni
sa
tio

n.



62
Chapitre 3. Développement d’un spectromètre magnétique gazeux dans le cadre

du projet FIPPS

Conclusion sur les résultats expérimentaux
Le tableau 3.1 synthétise les conditions expérimentales au cours desquelles les différentes

propriétés des spectromètres magnétique gazeux ont été mesurées. La conclusion de ce travail
expérimental est qu’il est très difficile de définir une relation simple permettant d’obtenir la
trajectoire moyenne (à travers le paramètre B) et sa dispersion pour une gamme en énergie
cinétique et en masse. Si l’on ne devait retenir qu’une seule propriété des GFM, on présenterait
que sa résolution est régie par le nombre de collisions du fragment de fission avec le gaz, reflétant
la corrélation entre la vitesse et la charge ionique du fragment de fission au cours de sa trajectoire.

Pour dimensionner un GFM dans le cadre du projet FIPPS, il est nécessaire de recourir à
une simulation afin de déduire les propriétés d’un tel instrument.

Ce travail illustre aussi la possibilité d’améliorer les conditions de mesures du spectromètre
LOHENGRIN. Ceci est d’un intérêt tout particulier pour les mesures de structures nucléaires
qui sont polluées par la présence de masses non souhaitées due à la sélection non unique de
LOHENGRIN. La combinaison du GFM avec LOHENGRIN permet d’obtenir un faisceau quasi
isobarique et de réduire drastiquement ses contaminants. Ce nouveau dispositif expérimental
peut aussi servir dans le cas de mesures de chaleur de réaction par masse.
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3.4 Développement d’une simulation Monte Carlo

Un des objectifs de ce travail de thèse est de répondre quant à la faisabilité de l’utilisation d’un
GFM en tant que filtre de fragment de fission dans le cadre du projet FIPPS. On a pu caractériser
expérimentalement les propriétés intrinsèques des spectromètres magnétiques gazeux à l’aide du
spectromètre LOHENGRIN. Pour aller plus loin et dimensionner le futur aimant de FIPPS, une
simulation Monte Carlo permettant de décrire les trajectoires des fragments de fission dans le
GFM a été développée. Tout au long du parcours de la particule dans le gaz, sa charge ionique
ainsi que sa vitesse sont calculées afin de déterminer le parcours moyen et les variations autour
de cette trajectoire. Au cours de cette partie, une description de l’architecture du code ainsi
que des modèles utilisés sera présentée. Enfin nous comparerons nos résultats expérimentaux
avec ceux calculés par la simulation. Notons que les calculs effectués le sont uniquement en deux
dimensions, ce qui correspond au plan perpendiculaire au champ magnétique −→B . La dispersion
verticale n’est pas considérée dans cette simulation. On peut justifier cette approche par la
figure 3.8 où on a mesuré précisément l’impact de cette dimension sur l’image de la cible. On en
a conclu que le straggling vertical était négligeable devant les autres effets induits par les deux
autres dimensions.

3.4.1 Fonctionnement général de la simulation Monte Carlo

Le programme se décompose en trois parties. La figure 3.15 schématise le principe de fonc-
tionnement du code Monte Carlo. On rappelle qu’on souhaite simuler le comportement de l’ai-
mant RED converti en spectromètre magnétique gazeux. Tous les calculs qui vont suivre ont été
obtenus en considérant la géométrie de cet aimant.

Figure 3.15 – Principe de fonctionnement du code Monte Carlo développé afin d’interpréter les
résultats expérimentaux du GFM @ LOHENGRIN. Ce code sera ensuite utilisé afin de dimen-
sionner le nouveau spectromètre magnétique gazeux du projet FIPPS.
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Conditions initiales
On tire aléatoirement la position (x, y) du fragment (A,Z) selon l’ouverture considérée d’un

faisceau parallèle. Pour tenir compte uniquement des effets dus au GFM, on s’est restreint aux
mesures avec une ouverture de 3.5 cm dans l’hélium et de 1 cm dans le cas des études avec le
N2. De même l’énergie initiale dépend à la fois de la position (LOHENGRIN a une dispersion en
énergie) mais aussi de la perte d’énergie dans la feuille de polypropylène. Cette perte d’énergie
est déduite de calculs effectués avec le logiciel TRIM [Ziegler et al.(2010)]. De ce calcul on peut
aussi en déduire un straggling angulaire.

Concrètement dans la simulation on suppose des distributions gaussiennes de perte d’énergie
centrées autour de la valeur moyenne et avec un écart type déduits de TRIM. Concernant l’écart
type, il tient compte de l’incertitude sur l’épaisseur des feuilles d’entrée qui est de 20 % selon le
fournisseur (Goodfellow).

Trajectoires au sein du GFM
Le parcours du fragment de fission dans le GFM résulte de la combinaison de différents

phénomènes tels que la perte d’énergie, le changement de charge ionique et la courbure due au
champ magnétique. A chaque pas de calcul, on détermine la probabilité de changement de charge
ionique. On résout ensuite les équations du mouvement. Enfin on calcule la perte d’énergie de
la particule. On réitère ces opérations dans le même ordre jusqu’à ce que la particule sorte
du GFM. Dans la suite nous détaillerons toutes ces étapes ainsi que les modèles utilisés pour
déterminer la trajectoire de la particule.

Conditions finales
Finalement on compare la position finale du fragment de fission dans le GFM à celle du dia-

phragme de sortie. Toutes particules se trouvant à l’intérieur de ce diaphragme sont considérées
comme étant détectées par la chambre d’ionisation. En effet, l’efficacité de la chambre d’ionisa-
tion dépend de l’ouverture de la feuille d’entrée placée sur une grille métallique. Par conséquent
l’acceptance de la chambre d’ionisation est l’acceptance géométrique de la grille. Celle-ci est
indépendante de la masse et de la charge nucléaire de l’ion incident.

On répète ces trois parties pour N fragments de fission incidents et ce pour différents champs
magnétiques. On obtient alors la figure 3.16 qui représente l’évolution en fonction du champ ma-
gnétique du nombre de fragments de fission détectés. Une masse est la combinaison de quatre
isotopes pondérés par leur rendement issu des bibliothèques d’évaluations telles que JEFF [Ko-
ning et al.(2006)].
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Figure 3.16 – Spectre simulé. Les barres d’erreurs correspondent à l’incertitude statistique du
calcul Monte Carlo. Spectre du haut : spectre simulé pour les isotopes principaux pour la masse
A=98. Spectre du bas : spectre simulé pour la masse A=98 produite par fission de l’233U(n,f)
c’est-à-dire que chaque isotope est pondéré par la distribution isotopique P (Z|A = 98).
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3.4.2 Modélisation des processus se produisant au sein du GFM

Calcul de la charge ionique du produit de fission
Par collision atomique, la charge du produit de fission va fluctuer autour d’une charge moyenne

q. Au cours de son parcours, l’ion peut capturer ou perdre plusieurs électrons. On a alors besoin
de modèles de collision atomiques afin de modéliser cet effet.

Selon H.D. Betz [Betz(1972)] la charge ionique suit une distribution de la forme suivante :

F (q) ∝ e−
(q−q)2

2d2 (3.7)

La charge moyenne q et la largeur d sont déterminées à l’aide d’un modèle semi-empirique. Dans
notre cas on a utilisé la paramétrisation de Betz :

qeff = Z

(
1− C exp

(
− vion
v0Zδ

))
(3.8)

avec Z et vion la charge nucléaire et la vitesse du produit de fission. v0 = e2

4πε0~ = 2.19 108 cm.s−1

est la vitesse de Bohr. Les paramètres C = 1.032 et δ = 0.69 ont été fixés par les données
expérimentales issues de la littérature. La largeur dépend essentiellement de la charge nucléaire
du produit de fission :

d = d1Z
w (3.9)

où d1 = 0.27 et w = 0.5. La dépendance de ces paramètres à la nature du gaz est très
faible [Betz(1972)].

Deux commentaires doivent être faits pour comprendre l’équation (3.8). Cette formulation
repose sur le modèle de Thomas-Fermi. Ce modèle traite le nuage électronique de manière
statistique [Thomas(1927),Fermi(1927)]. L’objectif est de décrire la répartition des électrons dans
un atome. L’une des conséquences de ce modèle est que la vitesse des électrons est proportionnelle
à Z2/3. Ainsi un produit de fission ne peut interagir avec le milieu (électronique) si sa vitesse est
supérieur à celle des électrons de ce milieu. C’est pourquoi dans tous les modèles semi-empiriques
de charge effective, on retrouve le terme vion

v0Zδ
. Le second point est la différence entre la charge

effective et la charge moyenne. Fondamentalement ces deux quantités ne sont pas identiques. En
effet la charge effective est une quantité qui est dérivée de la modélisation de la perte d’énergie
(que l’on discutera dans la suite de ce chapitre). Peut-on alors utiliser cette quantité en tant que
valeur moyenne ? La réponse est oui car la charge effective est d’un point de vue expérimental
quasiment égale à la charge moyenne [Betz(1972),Brown et Moak(1972)] :

q2
eff ' q2 (3.10)

Ceci s’explique par le fait que la largeur de la distribution est petite et que la distribution est
symétrique d� q2 [Betz(1972)].

On sait décrire l’évolution de la charge moyenne en fonction de l’énergie cinétique du produit
de fission. On souhaite désormais déterminer la charge ionique de l’ion le long de sa trajectoire
dans le GFM. On a alors besoin de calculer les sections efficaces de capture et de perte d’électron.
Pour y parvenir, on suit la procédure décrite par M. Paul [Paul et al.(1989)]. On suppose que les
sections efficaces totales de capture σc et de perte d’électrons σl ont une allure exponentielle :

σl = Al exp (−bl (q − q)) (3.11)
σc = Ac exp (bc (q − q)) (3.12)
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Dans la littérature seule la section efficace totale de capture d’électrons est tabulée. Il est
alors nécessaire de recourir à l’approximation décrite par les équations (3.11). La détermination
des coefficients Al, Ac, bl et bc est effectuée à l’aide de mesures sur la section de capture modélisée
par Schlachter et al [Schlachter et al.(1983)] (en cm2) :

σc = σ̃c

√
q

Z1.8
G

(3.13)

σ̃c =
(

1.1× 10−8

Ẽ4.8

)(
1− exp

(
−0.037× Ẽ2.2

)) (
1− exp

(
−2.44× 10−5 × Ẽ2.6

))
Ẽ = E

Z1.25
G q0.7

avec E et q l’énergie cinétique (en keV/amu) et la charge ionique (sans unité) du produit de
fission. ZG correspond à la charge nucléaire du gaz. Cette formule est valide pour Ẽ ≥ 10 et
q ≥ 3. La figure 3.17 présente l’évolution de la section efficace totale de capture, pour différentes
énergies cinétiques, en fonction de la charge ionique déterminée à l’aide de l’équation (3.13).
On remarque que pour les basses énergies (20 et 40 MeV), la section efficace ne suit pas une loi
exponentielle. Il est alors nécessaire de découper cette courbe en plusieurs parties afin d’extraire
les paramètres Ac et bc avec le moins de biais possible. Dans notre cas, la charge ionique des
fragments de fission oscille autour de 12.

Figure 3.17 – Section efficace totale de capture, pour différentes énergies cinétiques, en fonction
de la charge ionique calculée à partir de l’équation (3.13).

Il existe d’autres formulations de la section efficace comme celle de K.E Gregorich [Grego-
rich(2013)]. Néanmoins la différence sur les résultats calculés s’est avérée négligeable. A partir
de cette modélisation (3.13), on ajuste les paramètres Ac et bc. Les deux derniers paramètres
sont déduits de l’équation (3.7) :

bl = 1
d2 − bc (3.14)

Al = Ac exp
(
bc − bl

2

)
(3.15)
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La section efficace de perte d’électrons σl définie par l’équation (3.11) correspond à la section
efficace totale de perte, c’est à dire la somme des pertes à 1,2, ..., n électrons par collision. D’après
H.D Betz [Betz(1972)] on peut relier les sections efficaces partielles à la section efficace totale
de perte via la relation :

σl(q, q + 2) = k0 × σl(q, q + 1)
σl(q, q + 3) = k0 × σl(q, q + 2)

...
σl(q, q + n) = kn−1

0 × σl(q, q + 1) (3.16)

Autrement dit, la section efficace de perte de n électrons par collisions est proportionnelle à
celle de perdre uniquement un électron. Dans le cas de la section efficace de capture, la probabilité
de capturer simultanément plusieurs électrons est négligeable [Betz(1972)]. Dans la simulation,
afin d’optimiser le temps de calcul, seules la double perte d’électrons et la perte d’un électron
sont considérées 3. On obtient alors la section efficace totale de changement de charge :

σtot =
∑
q′ 6=q

σ(q, q′) = σl + σc (3.17)

La probabilité de passer d’une charge q à une charge q′ sur une distance l s’écrit :

P (q, q′) = σ(q, q′)
σtot

(
1− e−σtotnl

)
(3.18)

avec n le nombre d’électrons par unité de volume :

n = ZGNA
P

RT
= ZGNA

ρ

M
(3.19)

où ZG, P , T , M sont la charge nucléaire, la pression, la température, la masse molaire du gaz,
NA le nombre d’Avogadro, et R la constante des gaz parfaits.

La section efficace de perte d’un ou plusieurs électrons dépend fortement de la nature du gaz.
Dans la simulation le paramètre k0 est laissé libre. On rappelle que la probabilité de changement
de charge est calculée à chaque pas de calcul l < λ où λ = 1

ρσtot
est le libre parcours moyen

de collision. On suppose alors qu’entre chaque collision, la charge ionique n’a pas évolué. La
figure 3.18 résume les différents processus de changement de charge lors d’une collision.

3. En effet, le paramètre k0 n’a pour conséquence que la modification du champ magnétique moyen B. Dès
lors qu’on considère ce paramètre comme étant libre et biaisé, la discussion sur sa valeur absolue n’a pas d’intérêt.
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Figure 3.18 – Schéma du processus de changement de charge.

Résolution des équations du mouvement
L’évolution de la charge ionique au cours de la traversée du produit de fission dans le GFM

est primordiale car celle-ci intervient lors du calcul de la déviation de la particule dans le champ
magnétique via la force de Lorentz :

A−→a = q−→v ∧
−→
B (3.20)

où A est la masse, q la charge ionique −→v la vitesse et −→a l’accélération du produit de fission. −→B
est le champ magnétique du GFM. Cette équation est résolue à l’aide d’une méthode numérique
Runge-Kutta d’ordre 4 à pas variables [Runge(1901),Kutta(1901)]. Prenons le cas y′ = f(t, y)
avec comme condition initiale y(t0) = y0. La méthode Runge-Kutta d’ordre 4 s’écrit alors :

yn+1 = yn + l

6 (k1 + 2k2 + 2k3 + k4) (3.21)

k1 = f(tn, yn)

k2 = f(tn + l

2 , yn + l

2k1)

k3 = f(tn + l

2 , yn + l

2k2)

k4 = f(tn + h, yn + hk3)

Cette méthode repose sur le principe de l’itération. Les coefficients ki correspondent à des
pentes évaluées à différentes positions. La figure 3.19 illustre un test de précision correspondant
à la résolution de l’équation de Lorentz (avec tous les paramètres égaux à 1) avec la méthode
Runge-Kutta d’ordre 4 à pas adaptatif. Les conditions initiales sont (x(t = 0) = 0, y(t = 0) = 0)
et vx(t = 0) = 0, vy(t = 0) = v0. On note que la différence entre le résultat analytique et
celui calculé à l’aide de la méthode Runge-Kutta est infime. L’abscisse correspond au temps
parcouru par la particule dans le champ magnétique. La période de précession est T = 2π. On
constate alors que la précision du calcul est très importante. On vérifie donc que les méthodes
Runge-Kutta sont très robustes et parfaitement utilisables dans le cadre de ce travail de thèse.
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Figure 3.19 – Trajectoire d’une particule chargée dans un champ magnétique uniforme (gauche).
Les points rouges correspondent à la résolution numérique tandis que la courbe bleue représente
la solution analytique. La différence entre les deux calculs (pour la variable x(t)) est représentée
sur la figure de droite.

Détermination de la perte d’énergie
Un produit de fission peut perdre de l’énergie en interagissant de plusieurs manières avec le

gaz :
• Par collisions inélastiques avec les électrons du milieu traversé
• Par collisions inélastiques avec les noyaux du milieu traversé
Le processus le plus important est le premier. En effet la majeure partie de l’énergie perdue

par la particule incidente se fait par collision inélastique avec les électrons du gaz. Néanmoins
pour être au plus près de l’expérience, on a aussi pris en compte les collisions inélastiques avec
les noyaux.

Tout d’abord pour calculer la perte d’énergie à la suite des interactions avec les électrons, on
utilise une formule semi-empirique qui relie la perte d’énergie d’un ion lourd avec celle du proton.
Pierce et al [Pierce et Blann(1968)] introduisent une charge effective qeff afin d’interpréter
leurs résultats expérimentaux. On a déjà vu précédemment que cette charge effective jouait un
rôle primordial dans la description du changement de charge. Il en est de même pour la perte
d’énergie. La perte d’énergie suite à une collision avec les électrons du milieu s’écrit :(

dE

dX

)
Zion,A,E

=
q2
eff

γ2
p

×
(
dE

dX

)
p,E
A

(3.22)

avec E et A l’énergie cinétique et la masse du produit de fission. qeff = γZion et γp correspond à
la charge effective du produit de fission et du proton. Cette formule peut être interprétée comme
un effet d’écrantage. Pour les basses énergies, γp 6= 1, cela signifie que le proton est aussi sensible
à cet effet d’écrantage. Selon Booth et Grant ce paramètre s’écrit [Booth et Grant(1965)] :

γp =
(
1− e−150ε

)
e−0.835e−14.5ε (3.23)

où ε = E
A avec E exprimé en keV par unité de masse.

Finalement la perte d’énergie d’un proton provient de la formule de Bethe-Bloch [Knoll(2000)] :

1
ρ

(
dE

dX

)
p,E
A

= −4πNAr2
emec

2

MGaz
× ZGaz

β2 ×
(
ln
(

2mec
2β2

I (1− β2)

)
− β2

)
(3.24)
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avec re et me le rayon et la masse de l’électron. ρ, MGaz, I et ZGaz la masse volumique, la
masse molaire, le potentiel d’ionisation et la charge nucléaire du gaz. NA correspond au nombre
d’Avogadro, c à la vitesse de la lumière. Le paramètre β = vproton

c = vion
c est un facteur sans

dimension permettant d’intégrer la vitesse du proton (ou de l’ion). On sait désormais calculer
la perte d’énergie électronique d’un produit de fission dans la matière. Cependant, d’autres
processus peuvent contribuer à diminuer la vitesse de notre particule lors de la traversée du
milieu.

Un autre effet pris en compte est celui du pouvoir d’arrêt nucléaire. Contrairement au cas
précédent, la particule incidente interagit cette fois-ci avec les noyaux du milieu et non plus
avec les électrons. Pour décrire cet effet on utilise une formule semi empirique établie par J.F.
Ziegler [Ziegler(1980)] :

1
ρ

(
dE

dX

)
nucl

=
(

0.5× ln(1 + ε)
ε+ 0.010718× ε0.37544

) 8.462× ZionZGazAion

(Aion +AGaz)
√
Z

2
3
ion + Z

2
3
Gaz

 (3.25)

ε = 32.53× AGazEion

ZionZGaz (Aion +AGaz)
√
Z

2
3
ion + Z

2
3
Gaz

avec Zion, Aion et Eion la charge nucléaire, la masse et l’énergie cinétique du produit de fission.
De même, ZGaz et AGaz est associée au numéro atomique et à la masse du gaz.

On remarque que toutes les formules sont valables pour un gaz composé d’une seule espèce.
Autrement dit si l’on souhaite étudier un mélange, il faut dupliquer ces formules pour chaque
espèce présente. La pondération se fera à l’aide des nombres stœchiométriques (via la densité).

Notons que le pouvoir d’arrêt nucléaire est faible à haute énergie et prépondérant à basse
énergie. Finalement, on arrive à calculer la perte d’énergie totale de notre particule dans le gaz :(

dE

dX

)
tot

=
(
dE

dX

)
nucl

+
(
dE

dX

)
elec

(3.26)

La figure 3.20 présente le pouvoir d’arrêt (en MeV/cm) en fonction de l’énergie cinétique de
l’isotope 98Y. Ces calculs ont été effectués pour une charge effective de q = 10. La perte d’énergie
suite aux collisions avec les noyaux du milieu reste faible autour de 10 MeV.

Dispersion angulaire
Lors d’une collision, le produit de fission peut changer de direction. On parle alors de straggling

(ou dispersion) angulaire. La plupart du temps, cet effet est moyenné sur plusieurs collisions.
Due aux nombreuses collisions à petits angles, la dispersion suit une loi normale [Bethe(1953)].
La largeur de cette distribution s’écrit [Olive et al.(2014)] :

θ0 = 13.6
βcp

q

√
x

X0

(
1 + 0.038ln

(
x

X0

))
(3.27)

avec p, βc, q l’impulsion, la vitesse (c étant la célérité de la lumière) et la charge ionique du
produit de fission. La variable x est la longueur sur laquelle les multiples collisions ont lieu. X0
correspond à la longueur de radiation du gaz 4.

4. Ce paramètre correspond à la distance parcourue par un électron de haute énergie dans la matière, au cours
de laquelle 1/e de son énergie est perdue.
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Figure 3.20 – Contribution au pouvoir d’arrêt total de la perte d’énergie électronique et nucléaire
pour l’98Y avec une charge ionique effective q = 10.

Effet de densité de charge (CDE)
Le dernier phénomène modélisé dans le calcul Monte Carlo est celui de l’effet de densité de

charge noté CDE (pour Charge Density Effect). Lorsque la pression augmente, le temps entre
deux collisions successives diminue. Dans certains cas ce temps est plus petit que le temps de
relaxation atomique du produit de fission. Autrement dit, à la suite d’une collision, le produit
de fission peut être dans un état atomique excité. Si le temps nécessaire pour se désexciter
et retomber dans son état fondamental (atomique) est plus grand que le temps entre deux
collisions, le produit de fission va interagir avec le milieu en étant dans un état excité. Dans
ce cas, les sections efficaces de capture et de perte vont être modifiées. Il existe des codes
atomiques [Shevelko et al.(2004)] qui permettent de tenir compte de l’évolution des sections
efficaces avec l’énergie d’excitation de l’atome. Dans notre cas, on a utilisé la paramétrisation
de K.E. Gregorich pour modéliser ce phénomène [Gregorich(2013)] :

qeff (P ) = qeff0 +Dln
(
P

P0

)
(3.28)

avec D un paramètre libre et P la pression du gaz. Le paramètre P0 a été fixé à 7 mbar.
La figure 3.21 schématise le principe de cet effet de densité de charge. Sur la figure 3.22 on

observe le temps entre deux collisions le long de sa trajectoire dans le GFM. On note que cet
effet de densité de charge est déjà présent à basse pression. Cela signifie que les sections efficaces
qu’on utilise sont déjà paramétrées non pour un état fondamental (atomique) mais pour un état
excité. On remarque néanmoins qu’il y a une différence d’un ordre de grandeur entre le temps
de collision entre les basses pressions (3 mbar) et hautes pressions (10 mbar).
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Figure 3.21 – Principe de l’effet de densité. La conséquence est une charge effective modifiée
suivant la pression du gaz.

Figure 3.22 – Évolution de temps entre deux collisions le long de la trajectoire dans le GFM.
La figure de gauche correspond à un calcul à basse pression (3 mbar). La figure de droite illustre
le cas où le produit de fission interagit avec un gaz à haute pression (13 mbar).



74
Chapitre 3. Développement d’un spectromètre magnétique gazeux dans le cadre

du projet FIPPS

3.5 Comparaison expérience/simulation

Les calculs Monte Carlo ont été effectués en deux étapes. Tout d’abord on choisit un lot de
données test. A l’aide de ces données, on fixe les paramètres libres k0 (permet de calculer la
perte simultanée de plusieurs électrons) et D (modélise l’effet de densité de charge), qui sont
des corrections aux équations de bases, ainsi que la géométrie du GFM. Deux comparaisons
différentes ont été faites. La première l’a été avec les données de décembre 2010 pour lesquelles
le gaz était de l’hélium. La seconde étude l’a été avec des mesures effectuées avec du diazote.

Comparaison avec les données “hélium”
Pour cette comparaison, le code n’était pas aussi complet tel que décrit dans la partie pré-

cédente. Dans un premier temps, on a observé un décalage entre le champ magnétique moyen
simulé Bsimu et expérimental Bexp. Pour corriger ce décalage, on a modifié le positionnement
de la fenêtre de sortie dans les marges de tolérance. Du fait de la taille de l’aimant et de son
encombrement, la position du détecteur n’est pas parfaitement connue. De plus, dans nos calculs,
les effets de champ de fuite n’ont pas été pris en compte. Ainsi il paraît tout à fait justifié de
modifier la géométrie effective pour être en accord avec les données expérimentales. Toutefois, ce
changement de géométrie doit avoir la même influence sur toutes les masses. On a donc ajusté
la position géométrique du détecteur (dans les marges d’incertitudes) pour être en accord avec
la masse 98. Une fois la géométrie fixée, avec des paramètres proches de la géométrie nominale,
on a pu vérifier que la simulation était en accord avec l’expérience à 3 % près comme l’illustre
la figure 3.23. Néanmoins cette géométrie est valable uniquement pour l’expérience de décembre
2010. En effet le dispositif expérimental a évolué au cours des expériences suivantes.

Figure 3.23 – Comparaison entre les calculs Monte Carlo et les résultat expérimentaux dans le
cas de l’hélium. À gauche : A = 98 pour une pression de 40 mbar. À droite : A = 100 pour une
pression de 30 mbar.

Pour ces données, le straggling angulaire n’est pas paramétré de la même manière que celle
décrite dans la partie précédente. Ici on suppose une dispersion angulaire initiale à la sortie de
la feuille d’entrée du GFM. La figure 3.24 montre l’importance de ce paramètre sur la largeur
de la distribution. Enfin on ne tient compte que de la perte ou de la capture d’un seul électron à
la fois lors des collisions, car suivant la littérature, la perte de plusieurs électrons simultanément
est dite négligeable dans l’hélium [Datz et al.(1970)]. La prise en compte de cet effet a pour
conséquence de changer la trajectoire du faisceau (B varie) mais ne change pas la dispersion
spatiale (σB reste constant au premier ordre). Selon la littérature cet effet est non négligeable
pour des gaz plus lourds que l’hélium.
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Figure 3.24 – Influence du straggling angulaire initiale dans la feuille sur la dispersion en champ
magnétique.

Comparaison avec les données “N2”
Pour la deuxième étude, le gaz d’intérêt était le diazote N2. Les deux paramètres k0 et D

ont été déterminés à l’aide de données “test” et correspondent aux mesures sur la masse 98 et
sur l’isotope 98Y. On rappelle que ces paramètres permettent de prendre en compte la perte
simultanée d’électrons lors d’une seule collision (paramètre k0) et de l’effet de densité de charge
(paramètre D). Les paramètres ont été fixés à :

k0 = 0.56± 0.05 (3.29)
D = −0.4± 0.04 (3.30)

Le paramètre k0 a un impact de l’ordre de 10 % sur le champ magnétique moyen 5. Le paramètre
D lui joue un rôle majeur dans la courbure la fonction B = f(P ). La figure 3.25 montre la
comparaison du code Monte Carlo avec les données “test”, sur lesquelles les paramètres libres ont
été ajustés et les autres données expérimentales. On note alors que l’accord est très satisfaisant.

Il s’est avéré que modéliser la dispersion angulaire du faisceau dans le GFM via une dispersion
angulaire initiale normale n’était pas assez robuste au changement de gaz et de pression. Ainsi
pour obtenir un code plus réaliste, on a décidé d’introduire un straggling angulaire à chaque
collision. A ce jour on n’arrive pas à retrouver la dispersion magnétique d’un isotope, alors que
pour une masse le résultat est plutôt satisfaisant. La figure 3.26 illustre la différence entre un
calcul en tenant compte uniquement d’une dispersion angulaire initiale, et une autre en utilisant
le straggling décrit dans la section précédente par l’équation (3.27).

Les barres d’erreurs de la simulation correspondent à la sensibilité du calcul à différents
paramètres tels que la géométrie du RED, l’incertitude sur k0, D, le diaphragme d’entrée et de
sortie, mais aussi de l’influence du choix de bibliothèque de rendement. En effet dans le calcul
Monte Carlo, une masse est l’ensemble de quatre isotopes pondérés par leur rendement. La
sensibilité, S = ∂Y

∂X
X
Y

6 aux différents paramètres est présent sur la figure 3.28.

5. Dans le calcul, seule la perte simultanée de un ou deux électrons a été prise en compte. En effet, la perte
simultanée d’électrons n’a d’influence que sur le champ magnétique moyen. Dès lors que k0 est considéré comme
un paramètre ajustable, sa valeur absolue, qui dépend du nombre d’électrons perdus, n’a pas d’intérêt.

6. Permet d’évaluer l’impact d’un paramètre X sur une observable Y
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Le dernier point de comparaison correspond à la perte d’énergie. On remarque que la ten-
dance en fonction de la pression est très bien retranscrite par le calcul Monte Carlo. Néanmoins
un décalage systématique est présent et correspond à une différence de pression de 0.5 mbar dans
le cas où la perte d’énergie est calculée à l’aide de SRIM. Lorsqu’on utilise les formules présen-
tées ci dessus, on a un décalage de 0.9 mbar. L’une des explications est que la jauge de pression
avait un offset qui n’a pas été réglé correctement. On a pu vérifier cette hypothèse récemment
en utilisant trois jauges de pression différente. Malgré le fait de les avoir réglées minutieusement,
on obtenait trois mesures de pression différente. La photo 3.29 montre la mesure des trois jauges
pour la mesure de pression de l’hélium. On peut voir sur la figure 3.27 l’impact de l’offset sur la
comparaison.

Figure 3.25 – Comparaison de B entre les calculs Monte Carlo et les résultats expérimentaux
dans le cas de N2. À gauche calculs permettant de fixer les paramètres libres k0 et D. À droite
comparaison des calculs avec un nouveau jeu de données. À haute pression, la modélisation de
l’effet de densité de charge (CDE) n’est plus valable.

Figure 3.26 – Comparaison entre les calculs Monte Carlo et les résultats expérimentaux dans
le cas de N2. À gauche calcul en tenant compte uniquement d’une dispersion angulaire initiale.
À droite calcul basé sur le straggling décrit dans la section précédente.
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Figure 3.27 – Comparaison de l’énergie perdue dans le gaz en fonction de la pression de N2.

Figure 3.28 – Tableau des sensibilités, S =
∂Y
∂X

X
Y , du calcul Monte Carlo.

Figure 3.29 – Fiabilité des jauges de pres-
sion.

Conclusion sur la simulation Monte Carlo
La simulation Monte Carlo permet d’obtenir des résultats en accord avec l’expérience pour

les masses légères et pour des pressions inférieures à 11 mbar. À haute pression la modélisation
de l’effet de densité n’est pas satisfaisante. L’une des solutions serait d’utiliser des codes de
physique atomique afin d’évaluer plus précisément les différentes sections efficaces. De même
un effort sur la modélisation de la dispersion magnétique à travers le straggling angulaire doit
être effectué afin de reproduire plus fidèlement les différents résultats expérimentaux. Dans la
gamme de pression qui nous intéresse, la dispersion magnétique est plutôt bien modélisée.
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3.6 Faisabilité du spectromètre magnétique gazeux du projet
FIPPS

L’ensemble des études présentées permettent de mettre en avant certains paramètres clés d’un
GFM. Tout d’abord l’ajout de gaz dans un spectromètre peut être vu comme une correction de
la trajectoire d’une particule chargée dans le vide. En effet les différentes collisions vont avoir
lieu majoritairement autour de la trajectoire moyenne définie dans le vide (pour un ion qui
aurait dans le vide la même charge moyenne que dans le gaz). Ainsi les propriétés magnétiques
de l’aimant, notamment en terme de focalisation doivent aussi être étudiées dans le vide.

Le nombre de collisions dans le gaz qui est contrôlable à travers la pression, joue un rôle
essentiel dans le pouvoir de séparation de l’aimant. Néanmoins les caractéristiques géométriques
de l’aimant ont aussi un rôle dans le pouvoir de séparation.

Finalement les recommandations à la suite de ce travail sont de construire un aimant de
650 mm de rayon, et d’un angle de 135 .̊ Ces résultats font suite d’un travail de simulation où
différentes géométrie ont été testées. La figure 3.30 présente les calculs effectués pour un rayon
de courbure de 650 mm et pour différents angles de déviation. On constate alors que le pouvoir
de séparation est plus important pour un angle de 135 .̊ Notons que d’autres paramètres tels
que l’encombrement de l’aimant doivent être pris en compte lors du dimensionnement. Enfin, la
possibilité de modifier la pression du gaz, permet d’avoir une marge de l’ordre de ± 15˚lors du
design de l’élément.

La trajectoire étant plus longue que pour nos études sur le RED, la pression pourra être plus
faible et donc permettre l’utilisation d’un gaz plus léger tel que l’hélium. Enfin, pour que les
particules puissent être détectées, la pression ne doit pas être trop élevée. Par conséquent pour
courber les fragments de fission lourds, un haut champ magnétique doit être utilisé. La limite
doit être autour de 2 T. La résolution étant ∼ 1 − 2 %, la stabilité en champ magnétique doit
être d’au moins ∼ 0.5 %. Des études sont en cours pour s’assurer de la faisabilité d’un aimant
avec de telles caractéristiques.
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Figure 3.30 – Pouvoir de séparation d’un GFM dans le cadre du projet FIPPS pour un rayon
de courbure de 650 mm et pour différents angles de déviation.
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Conclusion

Au cours de ce travail, nous avons étudié les propriétés fondamentales des spectromètres
magnétiques gazeux à travers différentes campagnes expérimentales et le développement d’une
simulation Monte Carlo. L’enseignement à tirer est que le pouvoir de séparation d’un GFM
existe mais est limité par le nombre de collisions et le straggling au sein du gaz. De plus, l’ajout
de gaz dans un aimant magnétique n’altère pas les propriétés de focalisation de ce dernier.
Des études sur ces propriétés sont importantes pour obtenir la meilleure résolution. Néanmoins
deux résultats peuvent être formulés. Premièrement un GFM remplit le rôle de filtre pour les
fragments de fission, ce qui est souhaité dans le cadre du projet FIPPS. Il faut noter qu’il ne
sera pas possible d’identifier précisément la masse et la charge nucléaire du second fragment,
mais une résolution de l’ordre de ± 5 masses est réaliste. Le second résultat est la possibilité
de combiner le RED en mode “gazeux” avec le spectromètre LOHENGRIN afin d’obtenir des
faisceaux isobariques très purs à la sortie. Ceci permet d’une part de réduire le bruit de fond γ
au point focal, mais aussi de nouvelles mesures telles que la puissance résiduelle par masse.
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Introduction

Ce que nous connaissons est peu de chose, ce que nous ignorons est immense. D’après le Ba-
ron Joseph Fourier, ce sont les dernières paroles du Marquis Pierre Simon de Laplace. La fission
abonde encore aujourd’hui en de nombreuses interrogations à élucider. Au cours de ce chapitre
nous allons nous intéresser à une question ouverte qu’est l’origine du moment angulaire des
fragments de fission. La mesure de rapports isomériques en fonction de l’énergie cinétique per-
met de mettre en lumière le rôle prépondérant que joue la distribution du moment angulaire des
fragments de fission [Vandenbosch et Huizenga(1973),Faust(2012),Gönnenwein et al.(2007)]. On
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verra que la notion d’énergie d’excitation ou plus exactement son origine (intrinsèque, ou prove-
nant de la déformation) conduit à des interprétations très différentes sur le processus de fission.
De plus la modélisation des spectres de neutrons et γ prompts requiert une connaissance précise
des distributions de moment angulaire des fragments de fission [Rimpault et al.(2012)]. D’an-
ciennes mesures ont déjà été effectuées auprès du spectromètre de masse LOHENGRIN [Boc-
quet et al.(1980),Gönnenwein et al.(2007)]. L’objectif de nos mesures de rapports isomériques
est d’estimer le plus précisément possible les incertitudes systématiques et ainsi apporter des
informations qui permettront de mieux appréhender la fission nucléaire.

Dans une première partie nous présenterons la méthode de mesure des isomères µs et les
outils mis en place pour analyser ces résultats. En effet, dans le passé, les mesures des rapports
isomériques étaient un sous-produit des mesures de structure nucléaire [Genevey et al.(1999)].

Dans la seconde partie, de nouvelles méthodes ont été mises en place afin de pouvoir mesurer
des rendements d’états métastables (de quelque ms à quelques minutes) qui sont d’intérêt im-
médiat pour l’évaluation de données ou pour des études en physique des réacteurs. Ces mesures
sont complémentaires à celles effectuées par Naik et al. [Naik et al.(2005)].

La troisième partie de ce chapitre permettra de montrer l’impact d’états nanosecondes sur
la distribution en charge ionique des fragments de fission. Cette étude met en évidence la néces-
sité, pour les mesures de rendements sur le spectromètre de masse LOHENGRIN, d’avoir une
connaissance solide des schémas de structure nucléaire des fragments de fission.

Dans la dernière partie, une interprétation de quelques rapports isomériques a été effectuée à
l’aide du code FIFRELIN. Une discussion sur l’impact de ces nouvelles données sur le mécanisme
de génération du moment angulaire des fragments de fission est proposée.

Ces paroles du Marquis de Laplace résonnent avec la volonté d’éclaicir les a priori des
interprétations et me permettent aussi d’introduire un aspect qui sera traité au cours de ce
chapitre : l’analyse basée sur des outils statistiques. Laplace est considéré comme l’un des pères
fondateurs des probabilités mathématiques sur lesquelles reposent notre analyse.

4.1 Rapports isomériques à l’échelle de la microseconde

Les µs isomères ont été abondamment traités sur le spectromètre de masse LOHENGRIN,
dans le cadre d’études en structure nucléaire [Genevey et al.(1999),Genevey et al.(2003),Genevey
et al.(2001)]. La technique expérimentale était donc déjà validée. Malheureusement les rapports
isomériques n’étaient qu’un produit secondaire de l’analyse de ces données dont l’intérêt était
de compléter le schéma de structure des noyaux étudiés. Dans le cadre de ce travail, on s’est
focalisé sur la mesure du rapport isomérique avec pour objectif d’obtenir des mesures avec une
grande précision. La méthode d’analyse diffère donc de celle mise en place pour étudier les états
isomères du point de vue de la structure nucléaire. Au cours de cette partie, nous détaillerons le
dispositif expérimental, la méthode d’analyse et enfin nous présenterons les résultats obtenus.

4.1.1 Dispositif expérimental

On a vu que le spectromètre de masse LOHENGRIN ne sélectionnait pas une unique masse.
Pour caractériser un isotope, on va donc utiliser la signature de son spectre γ issue d’une dés-
intégration β (état fondamental) ou d’une désexcitation interne (état µs isomère). On souhaite
mesurer le rapport de population de ces états peuplés par le processus de fission. Pour mesurer
des rapports isomériques pour des états excités dont la durée de vie est de quelques µs, on
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Figure 4.1 – Schéma de l’installation.

utilise une chambre d’ionisation et deux clovers de germanium au niveau du plan focal (à la
sortie du RED) du spectromètre de masse Lohengrin. Le schéma de l’installation expérimentale
est représenté sur la figure 4.1 Le fonctionnement de ces deux détecteurs a été explicité au cours
des paragraphes 2.4.1 et 2.4.2 du chapitre 2. Deux méthodes d’extraction sont utilisées pour
déterminer la population de l’état isomère et de l’état fondamental. Au cours de cette thèse trois
expériences ont eu lieu avec ce dispositif expérimental dont les caractéristiques sont listées dans
le tableau 4.1.

Date de
l’expérience

Cible utilisée Épaisseur
(µg/cm2)

Couverture Isotopes étudiés

Juin 2012 233U 323 Ni 88Br, 94Y, 98Y, 129Sn, 132Te

Août 2014 235U 91 Ta 88Br, 98Y, 132Sn, 132Te

Septembre
2014

233U 113 ∅ 88Br

Table 4.1 – Tableau récapitulatif des différentes expériences pour mesurer des rapports isomé-
riques pour des états dont la durée de vie est de quelques µs.

4.1.2 Méthode d’analyse

Dans cette partie, la méthodologie mise en place pour extraire un rapport isomérique ainsi
que la description de l’ensemble des corrections nécessaires sont présentées. Le spectromètre
LOHENGRIN va être réglé afin d’obtenir l’isotope étudié. Une coïncidence en temps entre les
signaux de la chambre d’ionisation et ceux des détecteurs γ permet de générer un spectre afin
d’identifier l’état isomère du noyau étudié. L’état fondamental est quant à lui identifié à l’aide
du spectre brut, i.e. sans coïncidence, provenant des détecteurs γ.

A l’aide du logiciel TV [Theuerkauf et al.(2000)], développé par l’université de Cologne, on
extrait les taux de comptage des raies γ qu’on peut trouver dans le tableau 4.2. Ce logiciel utilise
les librairies de ROOT [Brun et Rademakers(1997)] dont l’ajustement s’appuie sur la méthode
des moindres carrés. L’observable qui nous intéresse est le rapport isomérique, IR, qui s’écrit :
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IR = τ(mX)
τ(mX) + τ(GSX) (4.1)

où τ(mX) représente les taux de fission de l’état isomère (m) ou fondamental (GS) du noyau
étudié. Pour certains noyaux, on définira le rapport isomérique comme étant le rapport de deux
états isomères différents. C’est notamment le cas pour 98Y ou 132Te.

Les relations (4.2) et (4.3) permettent de lier le taux de fission au nombre de γ détectés Nγ .

Nγ = IγεγCγ

∫ tmesure

t=0
λN(t)dt (4.2)

avec Iγ , εγ et Cγ qui correspondent à l’intensité absolue, l’efficacité des détecteurs γ et du facteur
correcteur de l’effet de somme pour la raie γ mesurée. Le paramètre λ est la probabilité de dé-
croissance de l’état considéré (fondamental ou isomère). Enfin, N représente la population totale
d’un état (isomère ou fondamental). Cette variable suit le système d’équations de Bateman :

dN(mX)
dt = −λmN(mX) + τRedm

dN(GSX)
dt = −λGSN(GSX) + τRedGS +BRmλmN(mX) +BRA+1λA+1N(A+1X)

(4.3)

où N(mX) est la population de l’état isomère et N(GSX) celui de l’état fondamental. La pro-
babilité de décroissance correspond au facteur λ. Le paramètre BR appelé aussi branching ratio
correspond à la fraction de noyaux qui décroissent selon un mode particulier par rapport à
l’ensemble des décroissances. Dans notre cas BRm est associée à la probabilité d’observer une
transition interne, et BRA+1 celle d’observer une décroissance β− du noyau père. On verra dans
la suite que dans le cas de l’état isomère, lorsque la décroissance β− du noyau père n’est pas
négligeable, on peut corriger cette alimentation directement sur les données enregistrées. Enfin,
τRed est le taux de fission au niveau du système de détection. En effet le rapport isomérique
mesuré est celui au niveau du système de détection. Lorsqu’on souhaite comparer ces données
avec un calcul qui s’intéresse au processus de fission, on doit corriger notre mesure du temps de
parcours entre la cible et le système de détection 23 m plus loin. La figure 4.2 schématise les
différentes voies d’alimentation de l’état fondamental et isomère. Pour certains noyaux il existe
plusieurs états isomères, ainsi que différent états du noyau père alimentant le noyau d’intérêt
par décroissance β−. Les équations de Bateman deviennent alors plus complexes.

Extraction des raies γ pour l’état isomère
Le temps de vol dans le spectromètre Lohengrin est de l’ordre de 1 à 2 µs selon l’énergie

du fragment de fission. Il est donc possible de détecter des états isomères entre quelques µs et
quelques dizaines de µs. En-dessous, la décroissance de la population d’isomères sera trop impor-
tante. Au-dessus, la contamination des raies γ de l’état isomère, notamment par la décroissance
β du noyau père, devient trop importante.

Pour détecter l’isomère, on effectue une coïncidence entre la chambre d’ionisation et les
détecteurs γ. Lorsqu’un ion interagit dans la chambre d’ionisation un signal est émis. On ouvre
une porte de ∆t ' 10T1/2. La figure 4.3 illustre parfaitement l’intérêt du choix de la durée de la
porte. En effet la population d’états isomères décroit de manière exponentielle avec le temps. Si
la fenêtre temporelle de coïncidence est trop petite, alors la population détectée, Ndet, doit être
corrigé par le facteur f afin de remonter à la population initiale N init :

Nmes = N init
(
1− e−λt

)
= N init × f (4.4)
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Figure 4.2 – Schéma des voies d’alimentation des états fondamental et isomère du noyau étudié.
La décroissance β− du noyau père sur l’état isomère est corrigée directement sur les données
extraites (voir section ci après).

La courbe noire représente l’évolution du facteur correctif f en fonction de la durée de la porte
exprimée en multiple de la période. L’erreur associée à la correction provenant de la période
(courbe rouge) devient négligeable pour des largeurs de portes de l’ordre de 10 T1/2.

Figure 4.3 – Évolution du facteur correctif en fonction de la durée de la coïncidence. On re-
marque que l’erreur associée à ce facteur et provenant uniquement de l’incertitude sur la période
radioactive est négligeable pour ∆t ' 10T1/2.

Pour certains isotopes, par exemple le 132Te, la décroissance β du noyau père(132Sb) n’est
pas négligeable. Ainsi certains événements en coïncidence ne proviennent pas de la désexcitation
de l’état isomère suite à un peuplement par fission, mais à la suite d’une décroissance β du
père. Plus la porte sera grande, et plus cet effet sera important. On observe sur la figure 4.4
que les raies pour identifier les états microsecondes du 132Te (en rouges et vertes) correspondent
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aussi aux raies servant à détecter l’état fondamental (marrons) et un état métastable (bleues)
du 132Sb (suite à une décroissance β−).

Figure 4.4 – Schéma simplifié de la structure nucléaire du 132Te. On constate que les raies
utilisées pour identifier l’état isomère du 132Te sont communes à la décroissance β de 132Sb et
132mSb.

Cependant les événements provenant de la décroissance β sont fortuits, autrement dit il n’y
a pas de corrélation temporelle entre leur détection et celle de l’ion incident. La prise en compte
des événements fortuits est obtenue en générant un spectre γ juste avant le déclenchement de la
chambre d’ionisation. La figure 4.5 illustre la différence entre ces deux méthodes.

On observe aussi la distribution en temps de ces deux spectres issus de la méthode en
coïncidence et celle des fortuits. On observe dans le premier cas une dépendance exponentielle du
taux de comptage en fonction de la différence de temps entre le signal de la chambre d’ionisation
et celui des détecteurs γ. Ceci signe la présence d’un état microseconde isomère. Néanmoins la
distribution en temps, qui tient compte de l’ensemble du spectre, présente aussi un fond constant
correspondant aux raies γ fortuites. Elles proviennent à la fois de la décroissance β du noyau
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père, mais aussi du bruit ambiant, ou de la décroissance d’un autre noyau sélectionné par le
spectromètre LOHENGRIN.

Le résultat de la soustraction des événements fortuits sur le spectre γ est présenté sur la
figure 4.6. Sur ce spectre corrigé, seule la contribution des raies γ induites par la désexcitation
des états isomères, peuplés directement par le processus de fission est présente. L’incertitude
associée au taux de comptage est assez faible car le rapport signal sur bruit est très bon, ce qui
engendre uniquement une incertitude statistique (∼ 1− 6 %). 1

Figure 4.5 – En haut : illustration de la coïncidence entre la chambre d’ionisation et les détec-
teurs γ afin de déterminer le taux de comptage issue de la désexcitation d’un état isomère, mais
aussi du taux de fortuit. En bas : évolution du taux de comptage γ en fonction de la différence
de temps entre le signal des détecteurs Ge et de la chambre d’ionisation ; cas des événements
fortuits (gauche) et des événements en coïncidence (droite). Ces spectres sont issus de la mesure
de la masse 132 à l’énergie de 75 MeV pour une cible fine de 235U avec une fenêtre en temps de
∆t = 280 µs.

1. Il faut noter que certains rares événements peuvent être traités dans les deux procédures. On élimine du
spectre fortuit tous les événements qui apparaissent aussi dans le spectre en coïncidence.
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Figure 4.6 – Illustration de la coïncidence entre la chambre d’ionisation et les détecteurs γ
afin de déterminer le taux de comptage issu de la désexcitation d’un état isomère. À gauche :
cas du 88Br pour lequel la décroissance du noyau père est négligeable ; spectre non soustrait
des événements fortuits. À droite : cas du 132Te pour lequel le spectre est soustrait du spectre
“fortuit”.

Extraction des raies γ pour l’état fondamental
Pour détecter la population de l’état fondamental, on utilise le spectre γ sans coïncidence.

L’extraction des raies caractéristiques de l’état fondamental est plus difficile à cause du bruit de
fond provenant du milieu ambiant mais aussi de la désexctitation des autres isotopes sélectionnés
par LOHENGRIN. La figure 4.7 montre un spectre γ obtenu pour la masse 88. On note que de
nombreuses raies γ sont présentes. L’incertitude associée à l’extraction de l’état fondamental est
bien plus importante que pour l’état isomère (∼ 6− 15 %).

Figure 4.7 – Spectre γ sans coïncidence temporelle. On y observe des raies γ provenant de
la désexcitation de l’état isomère et de la désintégration de l’état fondamental. De nombreuses
raies γ proviennent du bruit de fond ambiant ainsi que des autres isotopes sélectionnés par le
spectromètre de masse LOHENGRIN. À gauche : spectre du 88Br. À droite : spectre du 132Te.

Efficacité de détection et effet de somme
L’efficacité des détecteurs γ, εγ et l’effet de somme Cγ ont déjà été discutés dans le para-

graphe 2.4.2. Pour rappel, l’efficacité est déduite d’une simulation MCNP validée sur points
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expérimentaux issus d’une source ponctuelle (60Co) et d’une source étendue (faisceau de 134Te).
La courbe d’efficacité est validée avec une incertitude de 2.5 %. L’effet de somme est calculé à
l’aide du logiciel TrueCoinc.

Données de structure et de décroissance nucléaire
Ces quantités telles que l’intensité γ ou la probabilité de décroissance λ proviennent des bases

de données [McCutchan et Sonzogni(2014), Khazov et al.(2005)]. De même le branching ratio
BR est une donnée qu’on retrouve dans ces bases. Il correspond à la probabilité de décroître par
un mode (ici β ou désexcitation interne) par rapport à l’ensemble des modes de décroissance (βn
par exemple). Notons que les intensités γ par décroissance sont fournies à un facteur de norma-
lisation, Inorm près. Ainsi lorsqu’on souhaite propager l’incertitude des intensités γ dans notre
analyse, il faut veiller à ne pas considérer l’incertitude sur le facteur de normalisation plusieurs
fois. Lorsqu’on a plusieurs raies γ pour identifier un état, on va moyenner arithmétiquement
chacune des contributions suivant la formule (4.5) :

Ñγi = Nγi
Irel
γi
εγiCγi(σ

Ñγi

Ñγi

)2
=

(σNγi
Nγi

)2
+
(σIγi
Iγi

)2
+
(σCγi
Cγi

)2

Ñ =

∑ Ñγi

V ar(Ñγi)∑ 1
V ar(Ñγi)

1
Inorm

V ar
(
Ñ
)

= 1
I2
norm

 1∑ 1
V ar(Ñγi)

+ Ñ
2
V ar (Inorm)


(4.5)

avec Iγ = InormI
rel
γ où Inorm est le facteur de normalisation. Avec cette écriture on décorrèle

les intensités γ et ne compte qu’une fois l’incertitude provenant du facteur de normalisation 2.
Toutes ces données se trouvent dans le tableau 4.2. Le nombre de coups, pour une raie γi, est
notée Nγi tandis que Ñ correspond à la population totale d’un état (isomère ou fondamental).

Correction due au parcours de l’isomère dans le spectromètre LOHENGRIN
Une quantité non négligeable d’états isomères se sont désexcités entre l’instant où ils ont été

peuplés et celui où ils ont été détectés. Le temps de vol (tof) entre la cible et le système de
détection est de l’ordre de 2 µs. Il faut alors résoudre le système (4.6) pour revenir au rapport
isomérique induit par la fission :

dτTarget
m
dt = −λmτTargetm

dτTarget
GS
dt = −λGSτTargetGS +BRγmλmτ

Target
m

τTarget(tof) = τRed

tof = L
√

M(AX)
2EK avec L = 23.15 m

(4.6)

où τTarget et τRed correspondent aux taux de production de l’état (isomère ou fondamental)
induit par la fission au niveau de la cible et du système de détection. Le paramètre λ est la pro-
babilité de décroissance. La masse et l’énergie cinétique du noyau étudié sont indiqués par les

2. Notons que la variance noté V ar n’est que le carré de l’écart-type : V ar (X) = σ2 (X).
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facteurs M et EK . L est la distance entre le système de détection et la cible. Enfin, à cause de la
sélection particulière du spectromètre de masse LOHENGRIN, BRγm correspond à la probabilité
de décroître de l’état isomère à l’état fondamental uniquement par émission γ. En effet, si l’état
isomère se désexcite par conversion interne (émission d’électrons) entre la cible et le système de
détection, alors le noyau changerait de charge ionique et donc de direction. Il ne serait ainsi plus
sélectionné par LOHENGRIN et donc détecté par la chambre d’ionisation.

On remarque que certains paramètres tels que la période radioactive apparaissent à plusieurs
étapes de l’analyse. Il est donc très difficile d’extraire analytiquement l’incertitude associée au
rapport isomérique. La solution pour évaluer cette incertitude est d’utiliser un calcul qui s’appuie
sur la méthode dite de "Total Monte Carlo".

Table 4.2 – Données nucléaires utilisées pour l’analyse. Les données pour 88Br, 132Sn et 132Te
proviennent des références [McCutchan et Sonzogni(2014)], [Khazov et al.(2005)] et [Khazov
et al.(2005)] respectivement.

Eγ(keV) Iγ(relative) Eγ(keV) Iγ(relative)
88mBr (5.3(4) µs) Jπ = 4−, 5− 88GSBr (16.34(8) s) Jπ = 2−

BR = 0.938(2) BRγ = I110.9 × I159.1 BR = 1
110.9(5) 62.54(55) 775.28(6) 100(2)
159.1(5) 96.18(12) 802.14(6) 20.84(20)

Inorm = 1(0) Inorm = 0.625(36)

132mSn (2.03(4) µs) Jπ = 8+ 132GSSn (39.7(8) s) Jπ = 0+

132.3(3) 62.657 246.87(5) 86(4)
299.2(3) 96.544 340.53(5) 100(0)
374.3(3) 84.2(24) 899.04(5) 91(5)

992.66(8) 75(4)
Inorm = 1(0) Inorm = 0.488(12)

132nTe (3.70(9) µs) Jπ = 10+ 132mTe (28.1(15) µs) Jπ = 7−
775.6(2) 13(3) 103.4(1) 39.68
926.2(1) 13(3) 696.9(1) 99.66

974.08(10) 99.85
Inorm = 1(0) Inorm = 1(0)
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4.1.3 Méthode Total Monte Carlo

Le principe est de tirer aléatoirement chacun des paramètres indépendants afin d’obtenir
la distribution des résultats de l’analyse 3. Ainsi pour chaque tirage, on obtient une valeur du
rapport isomérique. On répète ces opérations suffisamment de fois afin d’obtenir une valeur
convergente (voir figure 4.8). L’ensemble des rapports isomériques ainsi obtenus suit une loi de
probabilité appelée fonction de densité de probabilité, pdf, du rapport isomérique. Ce concept
donne une information complète sur la reproductibilité d’une expérience. Par exemple, dans le
cas d’une mesure d’un taux de comptage N , si l’expérience était faite un grand nombre de fois,
alors la variable N suivrait une loi normale décrite par une valeur moyenne µ et un écart-type
σ = √µ. Dans ce cas, la pdf est exactement une distribution gaussienne.

Figure 4.8 – Évolution de la précision de la fonction de densité probabilité en fonction du
nombre de tirages.

À partir de la pdf on peut extraire la valeur moyenne et l’écart-type de la variable aléatoire
étudiée (ici le rapport isomérique). Dans notre cas, la plupart du temps la pdf a un profil qui
est proche d’une distribution gaussienne (voir figure 4.9).

Cependant pour certaines mesures, les taux de comptage des raies γ sont extraits avec des
incertitudes très importantes. Lors du tirage de cette variable, sa valeur peut être négative. Pour
éviter ces valeurs non physiques, on suppose que la variable est distribuée selon une gaussienne
tronquée, i.e on ne considère que les tirages supérieurs à l’unité. La pdf associée à ce type de
mesure devient alors asymétrique. Ceci permet de mettre en avant l’intérêt d’une méthode Monte
Carlo : plus qu’une incertitude, on obtient la densité de probabilité de l’observable. La figure 4.9
présente le résultat de la méthode Monte Carlo (histogramme en noir), le fit gaussien (courbe
rouge) et la distribution gaussienne en considérant la moyenne et l’écart type obtenus avec la
pdf (courbe bleue).

3. On a vu que l’effet de somme, Cγ , était peu sensible à l’efficacité. Néanmoins même s’il paraît évident qu’il
est dépendant du schéma de structure nucléaire, et donc des intensités γ associées, on va supposer que Cγ est
indépendant au regard des autres paramètres.
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Figure 4.9 – Fonction de densité de probabilité pour une mesure du 88Br. On note qu’elle
peut être approximée par une fonction gaussienne, dans la limite où l’erreur statistique vérifie :
σstat < 10 % (à gauche). Lorsque ce n’est pas le cas, et que l’un des paramètres est distribué
selon une gaussienne tronquée, la pdf est asymétrique (à droite). Les courbes correspondent au
meilleur fit de la pdf, et à la distribution effective utilisée.

Construction de la matrice de corrélation
Lors d’une expérience, pour une même cible, on mesure une série de rapports isomériques

selon l’énergie cinétique sélectionnée par le spectromètre de masse LOHENGRIN, qu’on note
IR (Ei). On vient de voir que la plupart des corrections proviennent des tables de structure
nucléaire qui constituent une partie importante des incertitudes systématiques de la méthode.
On peut évaluer à l’aide de notre méthode d’analyse la proportion d’incertitude statistique et
systématique. Cependant l’information la plus complète que l’on puisse fournir est la matrice de
variances-covariances.

En effet, pour toute une série de mesures, certains paramètres correctifs sont communs
(L’efficacité de détection, l’intensité des raies γ, la durée de vie des états isomère et fondamental,
...). La matrice de covariances permet de représenter la part de l’incertitude systématique dans
l’analyse. Puisque les paramètres peuvent être considérés indépendants entre eux, la matrice de
covariances s’écrit comme le produit des sensibilités (Sik) des paramètres correctifs ({ak}) à la
mesure IR(Ei) avec les incertitudes sur ces paramètres correctifs :

IR(Ei) = f ({ak})
Sik = ∂fi

∂ak
ak

f({ak})
Cov(IR(Ei),IR(Ej))

IR(Ei)IR(Ej) =
∑
k SikSjk

σ2
ak

a2
k

(4.7)

où f est la fonction qui permet de relier l’ensemble des paramètres {ak} aux rapports isomériques
IR(Ei) mesuré à l’énergie cinétique Ei. Les sensibilités Sik, sont calculées à partir de la méthode
Monte Carlo. Pour chaque paramètre (les autres étant fixés) on tire aléatoirement sur une
distribution gaussienne. On obtient alors une variation du rapport isomérique en fonction de
la valeur du paramètre comme on peut le voir sur la figure 4.10. Pour déterminer la sensibilité
Sik, on extrait la valeur de la pente, autour de la valeur moyenne. En effet la sensibilité est un
paramètre local, et n’a donc de sens qu’au voisinage de la valeur moyenne [voir équation (4.7)].
De même sur la figure 4.10 on peut observer la dépendance de la valeur de la sensibilité avec le
nombre de points simulés.
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Figure 4.10 – Évolution de la sensibilité en fonction du nombre de tirage (haut). Évolution du
rapport isomérique en fonction de la constante de désintégration radioactive de l’état isomère du
88Br (bas).

Finalement, on construit la matrice de corrélation qui correspond à la normalisation de
la matrice de covariance. Cette matrice représente le degré d’interdépendance entre toutes les
mesures.

Cor (IR (Ei) , IR (Ej)) = Cov (IR (Ei) , IR (Ej))
σIR(Ei)σIR(Ej)

(4.8)

Le tableau 4.3 présente la part de l’incertitude de chacun des paramètres correctifs lors de
l’évaluation du rapport isomérique du 88Br (pour la cible épaisse de 233U) pour deux énergies
cinétiques différentes. La corrélation entre ces deux mesures y est aussi représentée.
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IR(Ek = 82) = 0.327± 0.007 (stat)± 0.021 (syst) ; σtot = 2.30 (stat) + 6.55 (syst) %
IR(Ek = 88) = 0.341± 0.008 (stat)± 0.022 (syst) ; σtot = 2.37 (stat) + 6.56 (syst) %

Identification état isomère (iso) : Eγ1 = 110.9 keV ; Eγ2 = 159.1 keV
Identification état fondamental (gs) : Eγ3 = 775.28 keV ; Eγ4 = 802.14 keV
Paramètre θ σθ (%) S1 σsyst1 (%) S2 σsyst2 (%)

Irelγ1 0.6254 0.88 -0.420 0.37 -0.436 0.40
Irelγ2 0.9618 0.12 -0.475 0.06 -0.459 0.06
Irelγ3 1 2.00 0.747 1.49 0.776 1.62
Irelγ4 0.2084 0.96 0.227 0.22 0.197 0.20
εγ1 0.014955 2.5 -0.465 1.16 -0.487 1.27
εγ2 0.012754 2.5 -0.508 1.27 -0.484 1.26
εγ3 0.003421 2.5 0.748 1.87 0.775 2.02
εγ4 0.003149 2.5 0.227 0.57 0.197 0.51
Igsnorm 0.625 5.76 0.974 5.61 0.974 5.84
BRgs 0.93826 0.17 0.974 0.16 0.973 0.17

λiso (s−1) 130782 7.55 7.55 1.48 0.188 1.48
λgs (s−1) 0.0425505 0.37 0.013 0 0.013 0

Distance cible-détecteurs (m) 23.15 0.43 0.196 0.08 0.188 0.08
Cor(IR (Ek = 82) , IR (Ek = 88)) = 0.886

Table 4.3 – Impact de paramètres correctifs sur l’incertitude systématique du rapport isomérique
du 88Br mesurée à Ek = 82 MeV et Ek = 88 MeV lors de la campagne de 2012 (cible épaisse de
233U). La valeur de la corrélation, provenant de l’utilisation de facteurs communs, est indiquée.
Le paramètre Irelγ correspond à l’intensité relative d’une raie γ. Le facteur Inorm permet de
normaliser l’intensité γ. L’efficacité de détection est notée εγ. Le rapport de branchement et la
probabilité de décroissance correspondent respectivement aux paramètres BR et λ. S1 est associée
à la sensibilité calculée pour la mesure à Ek = 82 MeV et S2 à celle pour Ek = 88 MeV. Enfin
σsyst est la part de l’incertitude d’un paramètre sur l’incertitude systématique totale.
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4.1.4 Limite de la méthode auprès du spectromètre LOHENGRIN

La technique de mesure du rapport isomérique dans la gamme de quelques µs permet d’ob-
tenir des résultats très précis. Néanmoins l’utilisation d’une circulation de gaz à l’intérieur de
la chambre d’ionisation implique une perte d’ions qui ne vont pas s’implanter dans la feuille
d’arrêt. Le schéma 4.11 permet de visualiser l’évolution de la population d’un état (fondamental
ou isomère) d’un noyau. Expérimentalement, on a accès à l’intégrale de la courbe “Total”. Or la
quantité qui nous intéresse est le taux de production induit par la fission, qui dépend notamment
de la charge ionique et de l’énergie cinétique du noyau étudié. Cette quantité est directement
liée à l’intégrale sous les courbes de couleurs. Lorsqu’un noyau a une durée de vie assez longue
par rapport au temps de mesure, les différents points expérimentaux sont corrélés.

Figure 4.11 – Évolution de la population d’un noyau en fonction du temps. Chaque mesure
est effectuée à une énergie cinétique et/ou charge ionique différente. Lorsque la durée de vie du
noyau est trop longue, les mesures successives sont contaminées.

La figure 4.12 présente l’évolution du taux de fission en fonction du temps pour l’état fonda-
mental du 132Te dont la période est de T1/2 = 3.2 jours. Chaque mesure a lieu immédiatement
après la précédente. On remarque alors que le taux de production est négatif lors de la seconde
mesure après correction de la contamination de la première mesure. Cela signifie que le taux
de comptage est inférieur à ce qui est attendu si le 132Te étant encore présent dans la chambre
d’ionisation. On remarque qu’il faut alors prendre une période radioactive effective de l’ordre
de 200 min pour observer un taux de fission positif : λeff = λnucl + λgaz. L’interprétation de ce
résultat indique qu’une partie non négligeable des produits de fission s’échappe de la chambre
d’ionisation. La conclusion de cette étude est que tous les états dont la durée de vie est inférieure
à quelques minutes sont peu sensibles à cette perte. C’est la raison pour laquelle dans ce travail,
nous exprimons le rapport isomérique du 132Te comme le rapport isomérique de ses deux états
isomères.

4.1.5 Perspectives pour ce type de mesures

Afin d’améliorer la prise de données et explorer des noyaux dont l’état fondamental a une
durée de vie assez longue, une nouvelle chambre d’ionisation a été développée (voir figure 4.13).
Pour éviter la perte d’ions cette chambre fonctionnera sans circulation durant la mesure mais
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sous faible pression afin d’implanter les ions sur une bande magnétique ou une feuille amovible.
Cette chambre permettra aussi d’améliorer le pilotage du GFM car elle présente à la fois une
haute résolution et permet aux rayonnements γ d’être détectés grâce à la présence d’une paroi
mince (∼ 1 mm) dans la partie supérieure.

Figure 4.12 – Évolution du taux de fission de l’état fondamental du 132Te en fonction du temps :
les corrections successives des données aboutit a des résultats négatifs, ce qui est naturellement
impossible (gauche). Chaque mesure a lieu immédiatement après la précédente. La figure de
droite représente le cas où l’on utilise une probabilité de décroissance effective.

Figure 4.13 – Schéma de la nouvelle chambre d’ionisation. Deux positions sont disponibles afin
d’implanter les ions sur une bande mobile ou statique. Cette chambre servira aussi au pilotage
du GFM.
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4.1.6 Résultats expérimentaux

Pour chaque noyau étudié, un rapport isomérique en fonction de l’énergie cinétique a été
mesuré. La figure 4.14 représente les résultats obtenus pour le 88Br pour chaque campagne (voir
le tableau 4.1 pour obtenir les caractéristiques de chaque campagne). On remarque que le rapport
isomérique, pour une cible épaisse de 233U, n’évolue pas avec l’énergie cinétique. Au contraire
une structure est présente pour les deux dernières expériences effectuées avec des cibles fines. Cet
effet est encore plus important sur le 132Te comme on peut le voir sur la figure 4.15. L’épaisseur
de la cible permet d’expliquer cette observation. En effet, si la cible est trop épaisse, le rapport
isomérique mesuré correspond à la moyenne des rapports isomériques induits par le processus
de fission. À l’opposé si la cible est suffisamment fine, l’énergie sélectionnée par le spectromètre
LOHENGRIN est très proche de celle induite par la fission. Dans ce cas l’information provenant
du processus de fission est mieux retranscrite par le rapport isomérique.

Expérimentalement l’impact de l’épaisseur de la cible se voit à travers la distribution en
énergie cinétique d’une masse. Sur la figure 4.15 on note que pour la cible épaisse (courbe
orange) la distribution est centrée autour de 60 MeV avec une largeur à mi hauteur de 20 MeV,
alors que pour la cible fine (courbe violette), cette même distribution est centrée autour de 80
MeV avec une largeur à mi hauteur de 10 MeV. Cet effet avait déjà été observé par Denschlag
et al. [Denschlag et al.(1980)].

L’extraction du rapport isomérique du 132Sn en fonction de l’énergie cinétique n’a pu être
effectuée que lors d’une seule expérience (voir figure 4.16). En effet, l’expérience avec la cible
épaisse de 233U ne permet pas d’extraire l’état fondamental du 132Sn.

La discussion de ces résultats est proposée dans la dernière partie de ce chapitre 4.4, avec
l’extraction de ces mesures du moment angulaire induit par la fission.

Enfin, la matrice de corrélation qui permet d’estimer la part de l’incertitude systématique
sur l’incertitude totale a été calculée pour chaque campagne expérimentale. On remarque alors
que hormis la série de mesure du rapport isomérique du 88Br avec une cible fine de 235U et celle
du 132Sn, une part très importante (> 80 % ≡ zones rouges) de l’incertitude provient des systé-
matiques. Afin d’améliorer la précision des données, il est nécessaire d’améliorer la connaissance
des schémas de structures nucléaires qui est la première source d’incertitudes systématiques (voir
tableau 4.3).
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Figure 4.14 – Pour une cible mince (points bleus et vert) une dépendance des rapports isomé-
riques du 88Br avec l’énergie cinétique est observée. Aucune structure n’est visible lorsque la cible
est épaisse (points rouges). Les courbes (rose et bleue) correspondent à la distribution en énergie
cinétique mesurée pour la masse A = 88 à l’aide de la chambre d’ionisation respectivement pour
la cible fine de 233U et 235U. Pour chaque campagne expérimentale une matrice de covariance
est construite.
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Figure 4.15 – Pour une cible mince (points bleus) une dépendance des rapports isomériques
du 132Te avec l’énergie cinétique est observée. Aucune structure n’est visible lorsque la cible est
épaisse (points rouges). L’impact de l’épaisseur de la cible se traduit par un élargissement et
un décalage au niveau de la distribution de l’énergie cinétique mesurée à l’aide de la chambre
d’ionisation. Pour chaque campagne expérimentale une matrice de covariance est construite.
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Figure 4.16 – Évolution du rapport isomérique en fonction de l’énergie cinétique sélectionnée
par LOHENGRIN pour le 132Sn.
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4.2 Rapports isomériques de la milliseconde à la minute

Ce type d’isomère, appelé aussi état métastable, a largement été étudié en radiochimie [Naik
et al.(2005)], ou auprès des séparateurs de masse. La grande majorité de ces états se désexcite
par désintégration β. Les mesures nécessitent d’avoir une transition γ identifiant parfaitement
l’état isomère. Cependant, cette signature γ est pour certains isomères polluée par l’état fon-
damental, ou la présence d’état isomère dans le noyau fils. La méconnaissance des rapports
d’embranchement rend très difficile l’extraction d’un taux de production induit par la fission
nucléaire. Pour lever ce problème, nous avons développé sur le spectromètre LOHENGRIN, une
méthode permettant d’exploiter l’évolution de population des différents états et d’en extraire
leur taux de production. Pour cela un dispositif de “beam chopping” est implanté dans l’aimant
RED, qui permet de laisser passer (“open”) et d’arrêter (“close”) le faisceau incident à l’aide
d’un champ électrique. Celle-ci requiert un contrôle simultané de l’instrument et de l’acquisition,
chose que NOMAD (voir la partie 2.5 du chapitre 2) est désormais à même de réaliser. Au cours
de cette partie, nous présenterons la méthode classique pour extraire un rapport isomérique
(pour des états dont la durée de vie est de quelques millisecondes à quelques minutes) ainsi que
la nouvelle méthode mise en place. Une comparaison entre les deux permettra de valider cette
nouvelle approche.

4.2.1 Dispositif expérimental

Usuellement pour mesurer le nombre de noyaux d’un isotope, l’ion est implanté sur une bande
passante pour réaliser sa spectrométrie γ. Lorsque la raie γ d’intérêt est alimentée par différents
états, il est très difficile de remonter au taux de fission de l’isotope. L’idée ici est de multiplier les
mesures afin de distinguer les différentes alimentations. Dans un premier temps, on implante le
faisceau sur la bande passante. Cette mesure, appelée “open” reflète l’alimentation totale d’une
transition γ. Dans un second temps, on arrête le faisceau pour mesurer la décroissance des états.
Pour couper le faisceau, on polarise deux plaques électriques (±10 kV) présentes à l’intérieur de
l’aimant de refocalisation RED. Les ions incidents vont alors être déviés par le champ électrique
ainsi généré. Lorsque la durée de vie des états est très différente, alors la mesure permet de
déterminer l’alimentation d’un seul état. On nomme cette mesure “close”. La bande est ensuite
déplacée afin de réduire le bruit de fond qui provient de la décroissance d’états de plus longue
durée de vie. Ce cycle de prise de données est renouvelé autant de fois que nécessaire pour
obtenir une statistique suffisante. La figure 4.17 illustre le principe de cette mesure ainsi que le
dispositif utilisé.

4.2.2 Méthode d’analyse

Dans cette partie, nous allons présenter la méthode d’analyse classique ainsi que celle utilisant
l’interruption de faisceau dans le cas de la masse 136 dont on souhaite extraire le rapport
isomérique de 136I. Ce noyau est choisi car il est possible de réaliser les deux analyses pour
vérifier les éventuels biais dans la méthode.

Description du schéma de désintégration de la masse 136
La figure 4.18 illustre les différentes raies γ permettant d’identifier les différents états présents

dans cette chaîne isobarique. Dans cette figure l’état isomère du 136I est caractérisé par les
transitions γ bleues. De même l’état fondamental du 136I est identifié par les raies γ vertes.
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Figure 4.17 – À gauche présentation du dispositif expérimental. L’ion incident s’implante sur
une bande magnétique mobile. Autour deux clovers de germanium permettent d’obtenir un spectre
γ. À droite, schéma de la méthode dite du “beamcut”, qui permet d’extraire d’une raie contaminée
l’alimentation de différents états. La zone bleue correspond à l’implantation du faisceau (phase
“open”) tandis que la zone rouge est la mesure lorsque le faisceau est arrêté (phase “close”).

Les raies γ qui sont entourées représentent les transitions communes aux états de 136I et à
l’état isomère du 136Xe. Le tableau 4.4 synthétise les différentes raies utilisées pour identifier
la population des états de 136I. Lorsque les transitions sont “indépendantes”, cela signifie qu’on
peut appliquer la méthode classique afin de remonter au taux de production. Au contraire si les
raies sont communes, la méthode du beamcut permettra de lever la contribution non souhaitée
et de déterminer le taux de production des états de 136I.

Table 4.4 – Transitions γ utilisées lors de l’analyse classique, et celles reposant sur la méthode
du “beamcut”.
Isotope Transitions γ indépendantes (méthode

classique)
Transitions γ communes (mé-
thode du “beamcut”)

136mI 369.8, 750.0 keV 197.3, 381.4, 1313.0 keV
136I 1321.08, 2289.6, 2414.6, 2634.2 keV 1313.0 keV
136mXe ∅ 197.3, 381.4, 1313.0 keV

Méthode classique
Comme décrit ci-dessus, pour cette méthode on n’utilise que la phase d’implantation des ions

sur la bande magnétique, ou phase “open”. Pour remonter aux taux de production des états
isomère et fondamental de l’136I, on utilise les raies γ indépendantes qui permettent d’identifier
chacun des états. Ensuite on applique les différents facteurs de correction qui ont été décrits dans
la partie précédente (sur les états microsecondes). Des taux de comptage extraits des différents
spectres γ, on doit corriger de l’intensité des transitions Iγ , de l’effet de somme Cγ , de l’efficacité
de détection εγ et d’utiliser les équations de Bateman afin de remonter au taux de fission des
différents états.

Concernant cette dernière correction, d’après la figure 4.18, seul l’état fondamental est ali-
menté par la décroissance β du 136Te. Il s’est avéré que si on utilise les transitions γ suivantes,
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Figure 4.18 – Schéma simplifié de la chaîne radioactive A = 136. Les différentes raies γ utilisées
lors de l’analyse sont présentées.

Eγ = 333.99, 578.75, 630.70 keV, pour déterminer le taux de production du 136Te, celui du 136I
devenait négatif ! Ces raies conduisent alors à des résultats non physiques. Par contre, lorsqu’on
utilise les raies γ Eγ = 2077.9 et 2569.4 keV, alors le taux de production de l’état fondamental du
136I est positif. La figure 4.19 présente la différence du taux de comptage (corrigé de l’intensité γ
et de l’efficacité de détection) des différentes transitions en fonction de la charge ionique. Ce ré-



104
Chapitre 4. Mesures de rapports isomériques pour l’étude du processus de fission

sultat va à l’encontre des interprétations communes sur l’effet Pandemonium 4. En effet, celui-ci
indique que les raies à hautes énergies sont biaisées par la mauvaise évaluation de l’efficacité de
détection des détecteurs γ. Ceci est sans doute correct, lorsqu’on utilise un fit pour extrapoler
l’efficacité γ. Ici, on utilise un code Monte Carlo (MCNP) qui repose sur la modélisation des
phénomènes physiques ayant lieu entre le rayonnement γ et le détecteur et permet de réduire les
biais sur l’évaluation de l’efficacité. Enfin expérimentalement, l’analyse des spectres γ à haute
énergie est beaucoup plus facile car ils sont très peu pollués.

Méthode “beamcut”
Pour la méthode du “beamcut”, afin de caractériser l’état isomère du 136I, on utilise unique-

ment les raies contaminées Eγ = 197.3 et 381.4 keV. En effet la transition à 1313.0 keV est
alimentée par trois états différents. Avec uniquement deux mesures (“open” et “close”), il est
très compliqué de découpler leurs alimentations respectives. Lors de la mesure “open”, le taux
de comptage extrait de ces deux transitions dépend du taux de production de l’état isomère du
136I et du 136Xe. Par contre la mesure “close” ne dépend que du taux de production de l’état
isomère du 136I. Ainsi il est possible d’extraire ce taux de production uniquement en exploitant
les données de la phase “close”. 5.

Pour évaluer le rapport isomérique, qui correspond au quotient du taux de production de
l’état isomère sur la somme du taux de production des états isomère et fondamental, on utilise
la méthode “Total Monte Carlo” décrite précédemment (voir partie 4.1.3).

Figure 4.19 – Comparaison des taux de comptages, corrigées par l’efficacité de détection et
l’intensité γ en fonction de la charge ionique, pour le 136Te. On remarque deux groupes (basse
et haute énergie) incompatibles entre eux.

4. Correspond à une sous-évaluation des rapports de branchement de la décroissance β.
5. Par suite, on peut déterminer le taux de production de l’état isomère du 136Xe en utilisant les données de

la phase “open”
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4.2.3 Limite de la méthode

La limite de cette méthode correspond à la durée de vie des états. En effet, les ions ne
s’implantant pas exactement sur la bande magnétique, une part non négligeable se trouve sur
le cadre autour de la bande. Plus de détails sont disponibles dans la thèse de F. Martin [Mar-
tin(2013)]. De plus, dès l’instant où l’on utilise une identification par rayonnement γ, on est
alors dépendant du schéma de structure nucléaire. Concernant le “beamcut”, cette méthode est
robuste dès lors que les taux de comptage de la phase “close” sortent du bruit de fond du spec-
tromètre LOHENGRIN. Enfin si une raie γ est polluée par plus de deux états, il devient alors
très difficile de les distinguer avec uniquement deux mesures différentes. C’est pourquoi pour
certaines masses, on effectue jusqu’à trois mesures. Au-delà le temps de mesure et d’analyse est
très contraignant.

4.2.4 Résultats

Pour tester la méthode, nous avons réalisé les mesures “beamcut” pour toute la distribution
en charge ionique de la chaîne isobarique. En effet l’objectif de cette méthode est d’élargir les
méthodes de mesures de rendements isotopiques (Y (A,Z)) par spectrométrie γ aux mesures
de rapports isomériques (IR). Dès lors en une campagne de données, il est possible d’extraire
l’observable Y (A,Z, IR).

La figure 4.20 présente les rapports isomériques du 136I obtenus en utilisant la méthode
classique (points noirs) et la méthode du “beamcut” (point rouges). On rappelle que les deux
analyses (classiques et “beamcut”) utilisent des raies différentes. La combinaison des deux ana-
lyses permet de réduire l’incertitude (points bleus). La matrice de variances-covariances a aussi
été déterminée et utilisée afin d’estimer l’incertitude sur la valeur moyenne. Les deux méthodes
sont compatibles. Ceci permet de valider la méthode du “beamcut”. Par conséquent le rapport
isomérique final combine les deux méthodes. Finalement on remarque une légère dépendance
en fonction de la charge ionique du rapport isomérique. Ceci n’est pas surprenant car la charge
ionique est corrélée à l’énergie cinétique. Ceci a été présenté en détail dans la thèse de F. Mar-
tin [Martin(2013)] et sera rediscuté dans le chapitre 5.

Finalement, la figure 4.21 présente notre mesure moyennée sur toute la distribution ionique,
par rapport aux autres mesures existantes de ce rapport isomérique. On remarque alors qu’on
est en très bon accord avec ces différentes mesures qui ont été effectuées avec des installations
et des détecteurs différents. Ceci permet de valider la technique de mesure mise en place auprès
du spectromètre de masse LOHENGRIN. L’interprétation de ces résultats sera effectuée dans la
dernière partie de ce chapitre.
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Figure 4.20 – Rapport isomérique du 136I en fonction de la charge ionique. Une comparaison
entre la méthode du beamcut et l’extraction classique des taux de fission permet de valider la
première approche (à gauche). La matrice de variances-covariances, correspondant à la prise en
compte des deux méthodes, a été calculée (à droite).

Figure 4.21 – Comparaison du rapport isomérique moyen mesuré avec d’autres mesures effec-
tuées avec des techniques différentes ainsi qu’avec la bibliothèque de données JEFF et avec un
calcul GEF [Schmidt et al.(2014)].
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4.3 Étude des états isomères à l’échelle de la nanoseconde

La dernière méthode mise en place permet, à ce jour, de mettre en avant la présence d’états
isomériques dont la durée de vie est de l’ordre de quelques nanosecondes. Il est prématuré
d’affirmer qu’un rapport isomérique puisse en être déduit. Néanmoins une nouvelle observable
peut être construite et servir de test pour différents modèles. En outre, les outils statistiques
mis au point ont permis de signer avec une grande certitude l’influence de ces isomères sur la
distribution en charge ionique des nucléides mesurés.

4.3.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est identique à celui utilisé pour le beamcut. Après sélection par
le spectromètre LOHENGRIN (et passage par le RED), les fragments de fission vont terminer
leur parcours sur une bande magnétique. Des détecteurs γ disposés autour de cette bande vont
permettre l’obtention de spectres γ à partir desquels on va pouvoir déduire l’activité des diffé-
rents isobares de la masse sélectionnée. Pour chaque charge ionique (mais à énergie cinétique
constante), la bande est déplacée afin d’implanter les nouveaux ions sur une bande “propre”.
Ainsi on réduit le bruit de fond issu de la mesure précédente.

Des corrections sont nécessaires afin de remonter aux taux de production de chaque isotope
issu du processus de fission nucléaire. Il faut prendre en compte les différentes données de
structure nucléaire, l’efficacité des détecteurs ainsi que la résolution des équations de Bateman.
A la suite de ces opérations on obtient les distributions en charge ionique pour le 138Xe et 140Cs
par exemple (voir figure 4.22 et 4.23). On remarque que dans le cas du 140Cs la distribution n’est
absolument pas gaussienne. Or la charge ionique provient des multiples collisions du fragment
de fission avec les électrons de la cible ainsi que ceux de la feuille, placée juste devant, qui a pour
objectif de réduire le self-sputtering [Köster et al.(2010)]. On a vu dans le chapitre précédent
que cette distribution doit suivre une loi normale [Betz(1972)] ; ce qui est le cas pour la plupart
des nucléides tels que le 138Xe par exemple. Cela implique qu’un autre effet doit être présent
pour rendre asymétrique la distribution en charge ionique.

Figure 4.22 – À gauche, distribution en charge ionique pour le 138Xe qui ne présente pas d’états
nanosecondes isomères. La distribution suit une loi normale. À droite la distribution en charge
ionique pour le 140Cs est déformée. Cela signe la présence d’états nanosecondes isomères.
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Figure 4.23 – Les schémas de niveaux du 138Xe (haut) et 140Cs (bas) sont représentés.
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Si un état nanoseconde isomère se désexcite par conversion interne (suivie par l’émission
d’électrons Auger) après la traversée de la feuille, mais avant d’être sélectionné par le spec-
tromètre LOHENGRIN, il va alors pouvoir influencer de façon non négligeable la forme de la
distribution [Rząca-Urban et al.(2009)]. La figure 4.24 illustre le principe de cet effet. Si l’état
isomérique a une durée de vie trop faible, alors il va se désexciter dans la cible et l’ion va pouvoir
se rééquilibrer en charge ionique. Si la durée de vie est trop longue, l’isomère va se désexciter
dans le champ magnétique, i.e. qu’il va changer de charge ionique et donc ne plus être dévié cor-
rectement par le spectromètre LOHENGRIN ; il ne sera donc pas détecté. Ainsi seuls quelques
états isomères peuvent influencer de façon significative la distribution en charge ionique.

Figure 4.24 – Explication de l’impact des états nanosecondes isomères sur la distribution en
charge ionique.
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4.3.2 Méthode d’analyse

L’objectif désormais est d’extraire les différentes composantes de la distribution en charge.
La plupart des noyaux, dans la région des masses légères, ne présentent pas d’états nanosecondes
isomères et n’ont pas une distribution en charge déformée. Lorsqu’on mesure la charge moyenne
pour ces isotopes, on retrouve une valeur centrée autour de q = 20. Cette valeur dépend de
l’énergie du fragment de fission, mais aussi de l’épaisseur de la cible et de la feuille.

L’idée est de déconvoluer la distribution en charge ionique à l’aide uniquement de fonctions
gaussiennes et d’outils statistiques similaires à ceux décrits dans la partie 4.4.2. Les hypothèses
testées sont la possibilité de déconvoluer les distributions en charge ionique suivant des modes
gaussiens. Cette restriction aux modes gaussiens se base sur les travaux de Betz sur la modé-
lisation de la distribution en charge [Betz(1972)]. La première hypothèse consiste à modéliser
notre distribution expérimentale à l’aide d’une seule gaussienne. La seconde repose sur une
modélisation à deux gaussiennes. Le troisième test est identique au second avec une condition
supplémentaire qui est de considérer les deux largeurs de nos distributions gaussiennes iden-
tiques. Ainsi de suite jusqu’au cas où 4 gaussiennes entrent en jeu 6. La figure 4.25 illustre
la méthode d’analyse d’extraction des états nanosecondes isomères. Les sept premiers graphes
représentent le résultat des déconvolutions. Le graphique “Proba Bayes” fournit un indicateur
relatif de la pertinence de la déconvolution. Le dernier graphique “Pvalues” indique la probabilité
que l’ajustement soit compatible avec les données (d’un point de vue fréquentiste). Si on choisit
un niveau de confiance de 90 %, alors les méthodes 2 et 4 sont acceptables (voir la section 4.4.2
pour plus de détails).

4.3.3 Résultats

Pour chaque noyau, on sélectionne à l’aide de l’inférence bayésienne 7 l’hypothèse la plus
probable dont on extrait les valeurs de charge ionique moyenne ainsi que leurs écart-type. On
superpose à ces données celle issue d’un calcul effectué avec le modèle de Betz (dans le cas de
fragments de fission qui traversent un solide) :

qBetz = Z

(
1− C exp

(
−Bv

δ

Zγ

))
. (4.9)

avec Z et v la charge nucléaire et la vitesse du fragment de fission. Dans cette expression la
vitesse est exprimée en unité de v0 qui est la vitesse de Bohr. Dans cette expression, v est donc
sans unité. Les paramètres C = 1.041, A = 0.851, δ = 0.847 et γ = 0.432 ont été fixés à l’aide
de mesures expérimentales sur des cibles solides [Datz et al.(1970)].

Au cours des mesures de rendements isotopiques effectuées par F. Martin [Martin(2013)], des
distributions en charge ionique déformées ont été observées. La figure 4.26 présente les résultats
de la déconvolution de ces distributions.

On remarque alors sur la figure 4.26 que pour chaque noyau mesuré la charge ionique moyenne
la plus basse est toujours en accord avec celle de Betz. Nos résultats permettent d’affirmer que
l’état fondamental est celui correspondant à la charge ionique la plus faible ; et qu’il suit la loi
de Betz. Cela permet de clore la question de l’état de charge pour les fragments de fission lourds
qui a été discutée dans les thèses précédentes, où des modèles semi-empiriques (Shima, Robinet)

6. Il faut savoir qu’il est impossible de tester un modèle pour lequel le nombre de degré de liberté est nul ou
négatif.

7. Cette méthode sera expliquée plus en détail dans la section 4.4.2.
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Figure 4.25 – Différentes hypothèses sont testées. Dans le cas du 140Xe l’ajustement à trois
gaussiennes est le meilleur.

essayaient de reproduire ce comportement [Martin(2013),Amouroux(2014),Bail(2009)]. Notons
qu’aucun a priori sur la valeur de la charge ionique de l’état fondamental n’a été pris en compte
dans l’analyse. Le second résultat de cette analyse est l’obtention du rapport d’état isomère
converti, sur le nombre d’ions (voir figure 4.27).

4.3.4 Limite de la méthode

Cette méthode permet de mettre en évidence la présence d’états isomères dont la durée de vie
est de l’ordre de quelques nanosecondes. Il est néanmoins difficile d’extraire de ces données des
rapports isomériques. Pour la première composante on ne peut pas affirmer qu’elle corresponde
exclusivement à l’alimentation de la fission sur l’état fondamental. En effet si l’état isomérique
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Figure 4.26 – À gauche : comparaison de la charge moyenne expérimentale avec différents mo-
dèles. Aucun modèle ne permet d’expliquer l’observation. À droite : résultat de la décomposition
de la distribution en charge ionique. L’état fondamental est en parfait accord avec le modèle de
Betz et celui de Nikolaiev.

Figure 4.27 – Résultat du rapport du nombre d’ion converti sur le nombre total d’ions.

s’est désexcité dans la cible alors le noyau a eu le temps de se rééquilibrer. Ainsi on surestime-
rait l’alimentation de l’état fondamental par la fission nucléaire. Néanmoins lorsqu’on souhaite
déterminer un rapport isomérique, le dénominateur correspond à la somme des alimentations
provenants de l’état isomérique et de celle de l’état fondamental. En fait il est inexact d’affirmer
qu’un rapport isomérique peut être déduit de ces mesures. En effet à cause de l’émission Auger,
le décalage dû à la présence d’un état isomère est difficile à prédire. De plus la méconnaissance
des durées de vie des noyaux mesurés a un impact très fort sur l’interprétation qu’on peut avoir
de ces résultats.

Cependant ces données permettent d’extraire un rapport de conversion, noté RIC et qui
correspond au rapport du nombre d’ions convertis sur le nombre d’ion total :

RIC = Nconvert

Ntot
(4.10)
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Cette observable est plus facilement calculable, notamment par des codes de désexcitation nu-
cléaire tel que FIFRELIN.

4.3.5 Perspectives pour ce type de mesures

Pour aller plus loin et extraire un “vrai” rapport isomérique de ces données, une collaboration
avec l’université de Canberra a été mise en place. Ces derniers disposent d’un modèle de désexci-
tation atomique qui calcule la multiplicité et le spectre des électrons Auger [Lee et al.(2012),Lee,
Boon Q. et al.(2015)]. Nos données leur permettront de valider leur modèle, tandis que de notre
côté cela permettra d’estimer la population initiale des états isomères nécessaires pour retrouver
la distribution ionique expérimentale. La figure 4.28 présente les premiers résultats très promet-
teurs quant à la capacité de modéliser cette désexcitation atomique. Notons que la distribution
test est issue d’un article de Urban et al afin de valider la méthode pour ensuite l’appliquer sur
toutes nos distributions expérimentales. Néanmoins cette interprétation restera dépendante du
fichier de structure nucléaire et de la modélisation des probabilités de conversion interne. Il est
alors nécessaire de conserver l’observable RIC qui reste la moins biaisée. La seule limite consti-
tue l’hypothèse gaussienne pour les ions n’ayant pas subi de conversion interne. Cette hypothèse
reste très solide et est validée par de nombreuses données de physique atomique [Betz(1972)].

Figure 4.28 – Premiers résultats issus du code de désexcitation atomique. La distribution de
chaque état isomère est présentée ainsi que la distribution totale. Les résultats sont très promet-
teurs.
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4.4 Comparaison avec un code de désexcitation nucléaire

On a vu dans le chapitre 1 que les modèles de fission permettent de définir le rendement d’un
fragment suivant la relation : Y (A,Z,E∗, Jπ). On rappelle qu’expérimentalement, l’effet de la
distribution du moment angulaire générée par le processus de fission P (E∗, Jπ) est déduite des
observables expérimentales suivantes :
• le spectre de particules promptes
• les rapports isomériques

Pour remonter à la quantité P (E∗, Jπ), qui par la suite permettra de comparer nos résultats avec
différents modèles théoriques de génération du moment angulaire, il est nécessaire de considérer
un code de désexcitation nucléaire. Pour ce faire nous avons utilisé le code FIFRELIN développé
par le CEA Cadarache.

4.4.1 FIFRELIN

FIFRELIN (FIssion FRagment Evaporation Leading to an Investigation of Nuclear data) est
un code Monte Carlo développé par le CEA Cadarache qui a pour ambition de décrire le processus
de fission après la phase d’accélération des fragments jusqu’aux produits de fission [Litaize et
Serot(2010),Regnier et al.(2013),Regnier et al.(2015)]. Son objectif principal est de produire un
spectre en énergie des neutrons et γ prompts. Dans le cadre de ce travail de thèse, FIFRELIN
est utilisé uniquement comme un code de désexcitation nucléaire qu’on va appeler FIFRELIN-
decay. La particularité de ce code est d’intégrer les états discrets des noyaux et non uniquement
les états du continuum.

Cet outil va nous permettre de répondre à la question suivante : “quels sont les états du frag-
ment de fission (E∗, Jπ) (après l’émission de neutrons) compatibles avec les rapports isomériques
mesurés expérimentalement ?”

On a donc développé la procédure suivante. Pour chaque état (E∗, Jπ) accessible après
l’émission de neutrons, on calcule un rapport isomérique à l’aide de FIFRELIN-decay. La fi-
gure 4.29 illustre l’évolution du rapport isomérique en fonction de l’état initial. Notons que
l’ensemble des états accesibles ne provient pas d’un calcul simulant le processus de fission. On
échantillonne les états d’entrée par pas de ∆E∗ = 200 keV et de ∆J = 1 ~. La limite haute
en énergie d’excitation correspond à l’énergie de liaison du neutron. 8 La limite basse en énergie
d’excitation correspond à l’énergie de l’état isomérique. La gamme du moment angulaire est :
Jπ = [30−, 30+] ~ par pas de une unité de moment angulaire. Afin de fonctionner, FIFRELIN-
decay a besoin de quelques ingrédients : le schéma de niveaux expérimental, d’un modèle de
densité de niveau nucléaire et d’une fonction de forces γ.

Modèles de densité de niveaux nucléaires
Lorsque l’énergie d’excitation augmente, l’écart entre deux niveaux successifs diminue jusqu’à

ce qu’ils deviennent impossibles à distinguer. La description de ces niveaux se fait alors à travers
une densité de niveaux nucléaires. Pour un intervalle ∆E donné, plusieurs niveaux existent et
sont caractérisés par leur spin et leur parité : Jπ. Différents modèles de densités de niveaux
nucléaires sont implémentés dans le code FIFRELIN. Néanmoins, la connaissance des états

8. La mesure ayant lieu après l’émission de neutrons, la distribution après cette émission est celle qui a le
plus d’impact sur le rapport isomérique expérimental. Si l’on devait remonter à la distribution avant l’émission de
neutrons, il faudrait alors aussi introduire une compétition entre cette émission et la désexcitation γ. Le résultat
dépendrait alors du modèle introduit pour gérer ce processus.
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Figure 4.29 – Rapport isomérique calculé par FIFRELIN-decay en fonction de l’état (E∗, Jπ)
initial pour le 132Sn. La mesure expérimentale ayant lieu après l’émission de neutron, on a
supposé que l’état accessible le plus élevé en énergie d’excitation correspond à l’énergie de liaison
du neutron. L’état de plus basse énergie correspond quant à lui à l’état isomérique.

discrets est limitée et incomplète. Le recours aux modèles de densité de niveaux commence bien
en-dessous des états du continuum.

Tous ces modèles reposent sur un formalisme de physique statistique dans laquelle on suppose
le système (un noyau) dans un équilibre thermodynamique [Ericson(1960)]. La densité de niveaux
s’écrit alors :

ρ(E) = dN(E)
dE

(4.11)

où N(E) correspond au nombre de niveaux compris entre E et E+ ∆E. Le lien entre la densité
de niveaux et l’entropie est :

ρ(E) ∝ eS (4.12)

Cette relation est une réécriture de la relation de Boltzmann où l’entropie est proportionnelle au
logarithme du nombre d’états accessibles. En physique statistique, la fonction de partition est
la grandeur qui permet de décrire l’entropie ainsi que toutes les grandeurs thermodynamiques
du système telle que la température. Il existe différentes manières de calculer une densité de
niveaux. Le code FIFRELIN utilise des modèles semi-empiriques ou des calculs microscopiques.

Le Constant Temperature Model (CTM) est un modèle semi-empirique dont la densité de
niveaux s’écrit :

ρ(E) = 1
T0

exp
(
E − E0
T0

)
(4.13)

où les paramètres E0 et T0 sont ajustés pour chaque noyau et tabulés dans la bibliothèque
RIPL-3 [Capote et al.(2009)]. Ces grandeurs sont ajustées afin de retrouver (lorsque cela a été
mesuré) les densités de niveaux au niveau de l’énergie de liaison du neutron, qui sont extraites des
résonances des mesures de sections efficaces. Un autre modèle semi-empirique est le Composite
Gilbert and Cameron Model (CGCM) [Gilbert et Cameron(1965)]. Dans ce modèle, la densité de
niveaux est décrite en deux parties. Au dessus d’une énergie d’excitation propre à chaque noyau,
la densité de niveaux est celle calculée dans le cadre du modèle de gaz de Fermi. En-dessous de
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cette énergie, la densité de niveaux suit celle du CTM :

ρ(E) =


ρCTM (E) if E < Ematch

ρFGM (E) =
√
π

12
e2
√
aU

a1/4U5/4 else
U = E −∆

(4.14)

où ∆ = n 12√
A

correspond à l’énergie d’appariement, communément appelé “pairing”, avec n=0
pour les noyaux impairs-impairs, n=1 pour les noyaux pairs-impairs et n=2 pour les noyaux
pairs-pairs. Le paramètre de densité de niveaux a s’écrit : a = π2A

4εf avec εf l’énergie du niveau
de fermi.

Modèles de forces γ
Lorsqu’on souhaite calculer la probabilité de passer d’un niveau initial à un niveau final (en

prenant en compte tous les chemins possibles) une quantité importante entre en jeu : la fonction
de force γ. Elle s’écrit :

fXL(Eγ) = ρ(Ei, Jπii )Γ(i→ f,XL)
E2L+1
γ

(4.15)

où Eγ est l’énergie de la transition, Γ la moyenne des largeurs partielles et L le moment angulaire
emporté par le photon.

Différents modèles sont implémentés dans FIFRELIN-decay afin de simuler la désexcitation
γ du noyau. Certains ont une approche macroscopique, tel que le modèle Standard Lorentzian
model, SLO [Axel(1962)]. D’autres ont une approche plus empirique, c’est le cas du Enhanced
Generalized Lorentzian, EGLO [Kopecky et Uhl(1990)]. Enfin un calcul microscopique HFB [Go-
riely et al.(2004)] permet aussi de déterminer ces fonctions de forces γ.

Fonctionnement de FIFRELIN-decay
A l’aide de la bibliothèque de données RIPL-3, FIFRELIN-decay va compléter le schéma de

niveaux expérimental, à partir d’un niveau d’énergie donné Ecut. En dessous de ce niveau d’éner-
gie, le schéma expérimental est considéré comme complet. Ce niveau est déterminé à l’aide d’un
fit basé sur le modèle CTM [Capote et al.(2009)]. Ce processus est effectué de manière itérative.
Initialement tous les niveaux expérimentaux sont considérés. Un fit est effectué avec le modèle
CTM. De ce fit, une valeur du χ2 est extraite (voir la section suivante pour plus de précisions
sur la signification de cette quantité). Ensuite un autre fit est effectué (les paramètres E0, T

peuvent différer par rapport au fit précédent !) mais avec un nombre de niveaux expérimentaux
plus faible. Pour chaque nombre de niveaux considérés, une valeur du χ2 est calculée. L’énergie
de coupure correspond à celle qui permet d’obtenir la valeur du χ2 la plus faible. Au-dessus de
cette énergie Ecut, le schéma est complété à l’aide d’un modèle de densité de niveau nucléaire. À
la différence d’autres codes, FIFRELIN considère une zone intermédiaire où le schéma de niveau
est complété de manière discrète de Ecut jusqu’à une densité limites de n ∼ 5.104 niveaux.MeV−1.
Les probabilités de décroître d’un niveau à un autre vont, à partir de Ecut, être générées à l’aide
des fonctions de forces γ. La figure 4.30 illustre la philosophie générale de FIFRELIN. Dans
notre cas, seule la désexcitation à partir de l’énergie de liaison du neutron est considérée. Des
informations plus précises sur la comparaison des modèles utilisés mais aussi les algorithmes
développés afin de retranscrire le plus précisément possible une désexcitation d’un noyau sont
disponibles dans la thèse de D. Regnier [Regnier(2013)].
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Figure 4.30 – Illustration de la reconstruction du schéma de niveau par FIFRELIN. Au-delà
de Ecut, la densité de niveaux expérimentale est complétée par des niveaux supplémentaires pour
satisfaire le modèle de densité de niveaux considéré. Figure extraite de la Ref. [Regnier(2013)]
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4.4.2 Test d’hypothèses : approche fréquentiste et bayésienne

Afin de comparer un modèle (ici FIFRELIN-decay) avec des données expérimentales, on uti-
lise usuellement des outils statistiques. Dans cette section nous présenterons les deux approches
qui permettent de tester la validité d’un modèle, par rapport à une série de données.

Approche fréquentiste
Le test le plus simple à utiliser est le test du χ2. L’idée est de calculer l’écart quadratique

entre le modèle et les données expérimentales :

χ2(
−→
θ ) =

∑
i

(
di − f(di,

−→
θ )

σi

)2

(4.16)

avec di les données expérimentales, σi les incertitudes expérimentales et f un modèle avec
−→
θ

paramètres. Ceci est rigoureusement vrai pour une distribution gaussienne des incertitudes.
Notons que si on cherche à déterminer les paramètres

−→
θ à l’aide des données expérimentales,

on peut utiliser une méthode des moindres carrés, appelée aussi une minimisation du χ2. Ici
on s’intéresse au test du χ2 (validation du modèle). On suppose alors que les paramètres

−→
θ du

modèle ont déjà été déterminés par une minimisation du χ2, ou par une quelconque méthode.
On se doit aussi de mentionner la notion de nombre de degrés de liberté ν, qui suit la relation
suivante :

ν = n− p− 1 (4.17)

où n est le nombre de mesures et p le nombre de paramètres
−→
θ . Pour simplifier, on suppose que

toutes nos mesures sont indépendantes. Le terme −1 provient du fait qu’on effectue un test. 9
Ainsi notre modèle et nos données sont reliées via ce test. On définit aussi la valeur réduite du
χ2, notée χ2

r :

χ2
r = χ2

ν
(4.18)

L’adage consistant à dire “plus le χ2
r est proche de 1, mieux c’est” n’est pas satisfaisant. Pour

être “statistiquement rigoureux”, plusieurs notions doivent être définies : la p−value, l’intervalle
de confiance (c1, c2) et le niveau de confiance 1− α. La p− value s’écrit :

p− value =
∫ ∞
χ2

gν(x)dx (4.19)

où gν est la distribution de probabilité du χ2 et s’écrit :

gν(x) =
(
x
2
) ν

2−1 exp
(
−x

2
)

2Γ
(
ν
2
) (4.20)

où Γ est la fonction gamma d’Euler.
Soit un paramètre θ, la probabilité que ce paramètre soit compris dans l’intervalle de confiance

s’écrit :
P (c1 ≤ θ ≤ c2) = 1− α (4.21)

Il se trouve qu’en affirmant que la “vraie” valeur du paramètre θ appartient bien à l’intervalle de
confiance (c1, c2), on commet une erreur égale à α. En ce sens, plus l’intervalle de confiance est

9. Un test de χ2 est la recherche d’un hyperplan de dimension n− p− 1 dans un espace à n− p dimensions.
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grand, et plus la probabilité que le paramètre θ s’y trouve est grande (a fortiori la probabilité
qu’il n’appartienne pas à cet intervalle est d’autant plus faible). Il est donc évident que (c1, c2)
est lié à α.

On peut reformuler ce qu’on vient de voir de la manière suivante : lors d’un test d’hypothèses
(comparaison avec un modèle), on peut être amené à commettre des erreurs. C’est la notion de
p − value qui permet de qualifier une hypothèse. Supposons que le modèle soit correct : cette
hypothèse est appelée hypothèse nulle. L’objectif d’un test d’hypothèses est de vérifier la validité
des hypothèses. Quatre cas se présentent à nous :
• Acceptation de l’hypothèse nulle (“modèle vraie”) alors qu’elle est vraie
• Rejet de l’hypothèse nulle alors qu’elle est vraie
• Acceptation de l’hypothèse nulle alors qu’elle est fausse
• Rejet de l’hypothèse nulle alors qu’elle est fausse
Le premier et le dernier conduisent à des conclusions correctes. L’erreur qui consiste à rejeter

l’hypothèse nulle est appelée erreur de première espèce. La seconde se nomme erreur de seconde
espèce. On ne s’intéresse ici qu’à l’erreur de première espèce. Autrement dit, on veut savoir si
notre modèle peut être rejeté. Pour ce faire on utilise une limite supérieure du risque de première
espèce, ou encore appelé seuil de confiance α. Si le critère p− value ≤ α est vérifié, alors on dit
que l’hypothèse nulle est rejetée avec une erreur α. Si α = 10 %, cela signifie que 10 fois sur 100
l’hypothèse nulle est rejetée alors qu’elle est correcte. Par conséquent plus le seuil de confiance
est faible, et plus la probabilité de faire une erreur sur le rejet de l’hypothèse nulle est faible. In
fine, on peut affirmer avec une confiance de 1−α = 90 %, dans ce cas, que l’hypothèse nulle est
rejetée, i.e. que notre modèle associé est faux. Dans le cas contraire c’est-à-dire si p−value ≥ α,
on peut seulement dire que l’hypothèse nulle est acceptable et qu’on ne peut la rejeter. C’est la
limite de l’approche fréquentiste. On ne peut que rejeter des modèles, avec une certaine confiance
(1−α). Si plusieurs modèles résistent à ce test, il n’est pas possible de savoir si l’un est meilleur
que l’autre. On a donc besoin d’utiliser une autre approche.

Inférence bayésienne
L’approche bayésienne permet de rendre probabilisable l’espace des modèles (hypothèses) qui

ne peuvent être rejetés [Neyman et Pearson(1933), Gregory(2005)]. Si le modèle n’appartient
pas à cet espace, il est inutile d’aller plus loin. Cette vision repose sur le théorème de Bayes, on
écrit :

p(
−→
θ |D) = p(D|

−→
θ )p(

−→
θ )∫

p(D|
−→
θ )p(

−→
θ )d
−→
θ

(4.22)

où p(
−→
θ |D) est la distribution de probabilité postérieure, p(

−→
θ ) la distribution de probabilité a

priori et p(D|
−→
θ ) est la fonction de vraisemblance.

−→
θ est l’ensemble des paramètres du modèle

et D celui des données.
Les paramètres θ reproduisent d’autant mieux les résultats que la fonction de vraisemblance

est grande. Dans le cas où l’on suppose une distribution gaussienne des données, la fonction de
vraisemblance s’écrit [Gregory(2005),Kessedjian et al.(2010)] :

p(D|
−→
θ ) = L(

−→
θ |D) ∝

∏
i

exp−


(
di − f(di,

−→
θ )
)2

2σ2
i

 = exp
(
−χ

2

2

)
(4.23)
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4.4.3 Extraction d’un spin cutoff

Appliquons le formalisme décrit ci-dessus. Les données correspondant aux rapports isomé-
riques expérimentaux. Ici le modèle s’écrit :

IRcalc(E∗) =
∑
J

∑
π

P (π)P (J)IRcalc(E∗, Jπ) (4.24)

avec P (π) = P (±1) = 1
2 et P (J), la distribution de moment angulaire qui suit l’expression

communément admise [Wagemans(1991)] :

P (J) ∝ (2J + 1) exp
(
−(J + 1/2)2

J2
rms

)
(4.25)

avec Jrms, appelé spin cutoff, le paramètre qu’on souhaite déterminer.
La fonction de vraisemblance (4.23) s’écrit alors :

L(θ|D) ∝ exp

−(IRexp − IRcalc)2

2
(
σ2
exp + σ2

calc

)
 (4.26)

Ainsi pour chaque rapport isomérique expérimental, on va obtenir une probabilité dans
l’espace (E∗, Jrms). On rappelle qu’une hypothèse forte dans l’approche bayésienne est que
l’ensemble des modèles évalués doit reproduire les données expérimentales [Neyman et Pear-
son(1933)]. Autrement dit, si les rapports isomériques calculés par FIFRELIN-decay ne sont
pas compatibles avec les données expérimentales, alors la fonction de vraisemblance construite
n’a pas de sens ; on ne pourra conclure quant à la valeur de Jrms. La figure 4.31 présente la
comparaison entre les rapports isomériques mesurés et ceux calculés à l’aide de FIFRELIN.

Cette procédure d’extraction d’une distribution du moment angulaire a été appliquée à
quelques rapports isomériques à l’échelle de la microseconde. Ainsi, comme on vient de le voir,
pour chaque rapport isomérique on construit une carte de probabilité. Plus la fonction de vrai-
semblance est élevée, plus la valeur calculée est proche de la valeur expérimentale. La figure 4.32
illustre cette carte de probabilité dans le cas du rapport isomérique mesuré à ELohK = 75 MeV.

Cette carte correspond à un diagramme d’exclusion présentant les solutions mathématiques
compte-tenu des hypothèses de travail. Ici la figure 4.32 présente les spins cutoff compatibles
avec nos mesures pour une distribution de moment angulaire choisie [voir equation (4.25)]. Ainsi,
sachant le schéma de structure nucléaire considéré, il est possible d’exclure, par exemple, un spin
cutoff de 3 ~ ou de 6 ~ avec une grande confiance.

Finalement, le point de comparaison avec des calculs théoriques du processus de fission est ce
type de carte (fonction de densité de probabilité ou pdf à deux dimensions). Si l’un de ces calculs
prédit une distribution du moment angulaire non compatible avec les différentes cartes extraites,
alors on pourra affirmer que le modèle de fission nucléaire mis en jeu ne peut pas reproduire nos
données expérimentales que sont les rapports isomériques. Les diagrammes d’exclusion jouent
le rôle d’intermédiaire entre nos mesures expérimentales et des calcules théoriques du processus
de fission nucléaire.

A l’aide de ces cartes, on extrait un rapport isomérique moyen ainsi que le "best Jrms"
qui correspond à la valeur de spin cutoff qui maximise la fonction de vraisemblance L. On ex-
trait aussi la valeur moyenne Jrms (i.e qu’on pondère chaque Jrms par la valeur de la fonction
de vraisemblance) avec l’écart-type pour chaque point expérimental. Cette quantité finale per-
met d’effectuer des comparaisons avec les modèles de fission de manière plus synthétique. La
figure 4.33 montre l’évolution du spin cutoff en fonction de l’énergie cinétique.
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Figure 4.31 – Comparaison du rapport isomérique expérimental du 132Sn avec le calcul FIFRE-
LIN. Pour ce dernier, les rapports isomériques sont calculés avec le meilleur Jrms.

Figure 4.32 – Carte de probabilité pour 132Sn à ELohK = 75 MeV issue de la comparaison entre
le rapport isomérique expérimental et FIFRELIN-decay. EGLO a été utilisé en tant que fonction
de force γ et CTM comme modèle de densité de niveaux nucléaires.
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Figure 4.33 – Ce graphique illustre une claire dépendance du spin cutoff en fonction de l’énergie
cinétique pour 132Sn.
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4.4.4 Interprétation des résultats

On vient de le voir, l’observable d’intérêt pour la comparaison avec les différents calculs
théoriques est la distribution du moment angulaire caractérisé par un spin cutoff noté Jrms. Très
peu de théories sont disponibles dans la littérature pour décrire le mécanisme de création du
moment angulaire.

Mesures antérieures
L’évolution du rapport isomérique en fonction de l’énergie cinétique a déjà été mesurée sur le

spectromètre de masse LOHENGRIN par J.P Bocquet et al. [Bocquet et al.(1980)] et Denschlag
et al. [Denschlag et al.(1980)] où une légère dépendance avec l’énergie cinétique a été observée.
Au contraire une expérience de F.Gönnenwein et al [Gönnenwein et al.(2007)] n’a pas observé de
dépendance marquée. Ces résultats sont illustrés par la figure 4.34. L’une des motivations de ce
travail a été de lever une incohérence entre les résultats de J.P. Bocquet [Bocquet et al.(1980)]
et F. Gönnenwein [Gönnenwein et al.(2007)] sur l’évolution du rapport isomérique du 132Te avec
l’énergie cinétique. On a pu conclure que l’invariance du rapport isomérique sur quasiment toute
la gamme en énergie cinétique de la seconde mesure provient d’un effet de cible. En effet on a vu
dans la section 4.1.6 que l’impact de l’épaisseur de la cible sur le rapport isomérique était très
important. On peut noter que dans le cas de la mesure de F. Gönnenwein seule une mesure du
rapport entre les taux de comptage issus des deux états isomériques est effectuée. Au cours de
notre analyse, on s’est aussi aperçu que la grande partie de l’incertitude provenait des correc-
tions, notamment de la structure nucléaire. Ceci est visible sur les matrices de corrélation 4.15
où les données sont extrêmement corrélées 10. Ainsi les effets qui sembleraient apparaître au
niveau des extrémités en énergie cinétique, risquent fortement de s’estomper. Dans la suite nous
ne discuterons que des résultats qui présentent une structure (ie sans effet de “lissage” dû à
l’épaisseur de la cible). Il faut noter, que les valeurs des rapports isomériques déterminées par
J.P Bocquet et al. sont en désaccords avec nos mesures. Cela pourrait provenir d’un biais dans
les facteurs correctifs ou des données de structure nucléaire pour lesquelles aucune information
n’est fournie dans l’article.

Bending et wriggling modes
L’une des théories la plus communément utilisée dans la communauté est celle de bending

et wriggling modes. Ces deux modes définis initialement par Nix et al. [Nix et Swiatecki(1965)]
mettent en jeu des vibrations collectives entre deux fragments déformés à la scission. La fi-
gure 4.35 illustre ces deux modes. Le premier (bending) peut être vu comme le battement d’aile
d’un papillon tandis que le second mode (wriggling) correspond à une rotation simultanée des
noyaux par rapport à un axe parallèle à l’axe de symétrie. Ces deux modes prévoient que le
moment angulaire issu de ces modes de vibration ait une origine au niveau de la scission qui
est considérée comme étant dans un équilibre thermique. Il présuppose que les deux fragments
soient déformés. En outre, selon ce modèle plus la déformation est importante et plus le spin
cutoff sera élevé [Rasmussen et al.(1969),Zielinska-Pfabé et Dietrich(1974)].

Pumping mechanism
Récemment des travaux de L.Bonneau et al. [Bonneau et al.(2007)] ont mis en évidence un

10. On rappelle que ces matrices expérimentales permettent d’estimer le poids de l’incertitude systématique sur
l’incertitude totale.
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Figure 4.34 – À gauche : rapport de taux de comptage de raies γ issues des deux états isomères
du 132Te extrait de la Ref. [Gönnenwein et al.(2007)]. À droite : rapports isomériques issus
de [Bocquet et al.(1980)] pour différents isotopes.

Figure 4.35 – Illustration des modes bending and wriggle.

mécanisme, dit de pumping effect, qui traite la génération du moment angulaire de manière mi-
croscopique. Ce modèle traite des noyaux déformés à la scission. De plus, seuls les états présents
dans une bande rotationnelle peuvent être étudiés. Ainsi les états isomères, qui sont considérés
comme des états de quasiparticules, ne peuvent être pris en compte dans ce calcul. Les résul-
tats issus des rapports isomériques ne peuvent être considérés comme un test de cette théorie.
Néanmoins ce modèle interprète le moment angulaire comme la conséquence d’une excitation
thermique du fragment de fission. Au point de scission, les forces mises en jeu vont permettre
d’aligner les fragments le long de l’axe de fission. Cet alignement suffit alors à générer un moment
angulaire aux fragments : “the orientation pumps angular momentum”. Il est supposé qu’à la
scission, avant l’alignement, les fragments de fission ne possèdent pas de moment angulaire. De
plus, par conservation, les deux fragments de fission possèdent alors le même moment angulaire.
Une conclusion importante est la suivante : si l’un des fragments est supposé sphérique, alors le
moment angulaire sera nul.
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Interprétations des résultats pour des noyaux déformés
Dans le cas de noyaux déformés au niveau de la scission tels que le 88Br et 132Te, on constate

une augmentation du rapport isomérique avec l’énergie d’excitation. D’après plusieurs auteurs [Gön-
nenwein et al.(2007), Litaize et Serot(2010)], l’énergie d’excitation est issue de l’énergie intrin-
sèque et d’une énergie issue de la déformation du noyau à la scission. On peut alors se demander
si l’on peut signer par des mesures la présence de cette énergie de déformation. Dans les travaux
de Naik et al. [Naik et al.(2005)], un effet de structure pair-impair dans les rapports isomériques
(et donc dans le spin cutoff déduit) a été observé comme on peut le voir sur la figure 4.36.
Il est connu que l’effet de parité en charge nucléaire diminue avec le paramètre de fissilité du
noyau fissionnant. Cette diminution est attribué à l’augmentation de l’énergie intrinsèque qui
permet alors de rompre de plus en plus facilement les paires de protons et ainsi de réduire l’effet
pair-impair [Wagemans(1991)]. Néanmoins, l’effet de structure en spin cutoff persiste malgré le
changement du noyau fissionnant. Les auteurs en ont donc conclu que le mécanisme de génération
du moment angulaire était peu sensible à l’énergie intrinsèque. Par déduction, la variation avec
l’énergie cinétique, des rapports isomériques mesurés au cours de ce travail, signerait alors le rôle
majeur de l’énergie de déformation sur le spin cutoff. Il est à noter que les modes de vibration
prédisent une valeur du spin cutoff d’autant plus importante que le noyau est déformé [Bonneau
et al.(2007),Rasmussen et al.(1969),Gönnenwein et al.(2007)].

Figure 4.36 – Effet pair-impair sur le spin cutoff indépendamment du noyau fissionnant. Figure
extraite de [Naik et al.(2005)].
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Interprétations des résultats pour des noyaux sphériques
Cependant lorsqu’on étudie le cas de 132Sn qui est un noyau doublement magique, on observe

une claire dépendance du spin cutoff en fonction de l’énergie d’excitation (voir figure 4.33). Il est
communément admis que le 132Sn est sphérique à la scission. Cela a pour conséquence directe
d’affirmer que les modes de vibration ne sont pas les seuls responsables de la génération du
moment angulaire des fragments de fission. De même, les récents calculs de L. Bonneau et al.
indiquent que si le noyau est sphérique, le spin cutoff doit être nul 11. La question reste ouverte
quant au mécanisme responsable du moment angulaire des fragments de fission sphérique à la
scission.

Une approche ne tenant pas compte de la déformation du noyau prédit l’existence d’un
moment angulaire pour les fragments de fission sphériques : le modèle thermodynamique [Faust
et Bao(2004)]. Dans cette approche, la valeur du moment angulaire est directement liée à la
température T du système à travers la densité de niveaux a et la masse du fragment de fission
A [Faust(2012)] :

J2
rms = 2× 0.0888× a× kbT ×A1/3 (4.27)

où kb est le facteur de Boltzmann.
Un calcul préliminaire a permis de calculer l’évolution du spin cutoff en fonction de l’énergie

cinétique du 132Sn. La figure 4.37 illustre le résultat dans le cas où aucun neutron n’est émis.
Pour parvenir à ce résultat, on calcule tout d’abord la chaleur de réaction Q à laquelle on ajoute
l’énergie de liaison du neutron Bn du noyau fissionnant étudié. Puis pour toutes les énergies
cinétiques EHk possibles pour un fragment lourd, par conservation de la quantité de mouvement,
on en déduit l’énergie cinétique du fragment léger ELk . On calcule ensuite l’énergie d’excitation
totale, notée TXE = Q+Bn − TKE = Q−EHk −ELk , qui va nous permettre de déterminer la
température d’équilibre des fragments :

kbT =
√

TXE

aL + aH
(4.28)

avec aL = 12.25 MeV −1 et aH = 8.02 MeV −1 les densités de niveaux du fragment léger et
lourd respectivement évaluées par [Budtz-Jørgensen et Knitter(1988)]. Ceux-ci n’expliquent ce-
pendant pas la pente observée. Cette dernière provient notamment de la non-prise en compte
de l’émission de neutrons. On rappelle que la pente du spin cutoff (issue du rapport isomérique)
dépend de l’épaisseur de la cible. De même, les énergies cinétiques (pour les points expérimen-
taux) correspondent à l’énergie sélectionnée par LOHENGRIN. Notons que la distribution en
énergie cinétique mesurée auprès du spectromètre LOHENGRIN résulte de la convolution entre
la distribution induite par la fission et l’énergie perdue au cours de la traversée de la cible et de
la feuille (ou de l’évaporation de tantale) la recouvrant. Ce travail de correction complexe reste
à faire.

Il faut insister sur le fait que ce modèle ne considère pas la déformation du noyau pour
expliquer l’apparition d’un moment angulaire. Pour aller plus loin, on peut s’intéresser unique-
ment au spin cutoff moyen. En considérant que Jrms = 4.7 ~, à l’aide du modèle statistique
on en déduit le moment angulaire moyen du fragment de fission complémentaire (sans émission
neutron) 104Mo :

Jrms(104Mo) = Jrms(132Sn)
√
aL
aH

(
Al
AH

)2/3
= 5.4 ~ (4.29)

11. Il existe néanmoins une nuance ; dans leurs travaux, les résultats issus de rapports isomériques n’ont pas
été considérés car ils mettent en jeu l’existence d’un état de noyau particulier (état isomère).
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Il n’existe pas de moment angulaire du 104Momesuré pour la réaction 233U(n,f). Néanmoins celui-
ci a été mesuré pour la fission spontanée du 252Cf : Jrms(104Mo) = 6.7 ~ [Wilhelmy et al.(1972)].
Ce léger écart peut s’expliquer par la différence du système fissionnant. Ces résultats permettent
de valider en moyenne l’approche de ce modèle dans le cas de noyaux sphériques.

Figure 4.37 – Comparaison du spin cutoff expérimental avec un calcul (sans émission de neu-
tron) reposant sur le modèle thermodynamique.
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Conclusion

Au cours de ce travail, de nouvelles méthodes expérimentales auprès du spectromètre LO-
HENGRIN ainsi que de nouvelles méthodes d’analyses ont été développées. L’extraction d’un
moment angulaire avec un code de désexcitation nucléaire, FIFRELIN, dont la particularité est
de prendre en compte les niveaux nucléaires expérimentaux en plus des états statistiques a été
effectuée.

La variété des données obtenues a permis de discuter des mécanismes de génération de
moment angulaire. Les résultats sur les noyaux déformés ne permettent pas de remettre en
question les hypothèses formulées par les modèles classiques (bending et wriggling). Seul un
calcul théorique permettra de tester la robustesse de ces approches. L’extraction en cours du spin
cutoff du 132Te fournira aux théoriciens une base de comparaison avec leurs calculs. Des études
préliminaires sur le 88Br ont montré une incompatibilité entre le calcul de désexcitation nucléaire
issu de FIFRELIN et nos données expérimentales. Cela nous a conduit à douter du schéma de
structure nucléaire de ce noyau. Des récentes mesures à l’ILL (campagne EXILL) permettront
de dissiper les doutes sur l’exactitude de l’évaluation du schéma de structure nucléaire.

Concernant le 132Sn, qui est un noyau sphérique, la mesure d’un spin cutoff non nul (Jrms ∼
4.5 ~) met en lumière la limite des approches classiques. Au contraire le modèle thermodyna-
mique discuté, qui ne s’appuie pas sur la déformation des fragments de fission, semble suffisant
pour interpréter le moment angulaire moyen du 132Sn. Ce modèle prédit aussi un moment an-
gulaire moyen du fragment complémentaire en relativement bon accord avec les données expé-
rimentales. Cela est un premier pas vers la validation des hypothèses de ce modèle au regard
du mécanisme de génération du moment angulaire. On notera cependant que la dépendance du
moment angulaire avec l’énergie cinétique n’est pas exempte de biais à la fois d’un point de vue
expérimental (épaisseur de la cible) et théorique (émission de neutrons).

À travers ce travail, la volonté est de mettre en avant le rapport isomérique comme une sonde
permettant de déterminer le moment angulaire du fragment induit par la fission nucléaire. Le
développement de nouvelles méthodes expérimentales, dédiées à l’étude de ces rapports isomé-
riques, permet d’obtenir des résultats qui mettent en avant la nécessité d’avoir des schémas de
structure aussi complets que possible. La validation de ces techniques, différentes selon la gamme
en temps des états isomères, permet d’envisager un programme de mesures étendues, à la fois en
terme de noyaux fissionnants et de noyaux étudiés. L’utilisation d’un code de désexcitation nu-
cléaire, qui traite le noyau à la fois de manière statistique (états continus) et de manière discrète
(état discrets expérimentaux) est indispensable pour interpréter nos résultats et les confronter
aux modèles de fission. Le cas du 132Sn développé au cours de ce chapitre est symptomatique
des limites actuelles des modèles usuels de génération du moment angulaire. C’est pourquoi,
l’ensemble de ce programme expérimental permettra in fine d’obtenir des contraintes fortes sur
les modèles de fission nucléaire afin de pouvoir fiabiliser la démarche d’évaluation des données
nucléaires pour les applications, en particulier celle concernant la modélisation des spectres de
γ prompts.
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Introduction

All models are wrong, but some are useful. Cette citation de George E.P. Box permet de
mettre en lumière le sens d’un modèle : une approximation de la nature. Fondamentalement un
modèle n’est jamais vrai, au mieux on ne peut l’exclure avec une certaine confiance. Néanmoins
ils sont très utiles pour prédire le comportement d’un processus, d’un réacteur ... A ce jour, les
modèles de fission permettent de reproduire assez fidèlement l’allure générale des rendements de
fission et ainsi mettre en évidence certains mécanismes de ce processus comme on l’a décrit dans
le chapitre 1. Afin d’améliorer les incertitudes associées aux rendements, une nouvelle campagne
de mesures et un travail sur les corrections des effets “systématiques” ont été effectués [Mar-
tin(2013)]. Au cours de ce travail de thèse, on s’est intéressé à la région symétrique de la fission
de l’233U. Les mesures de rendements dans cette région (pour une fission induite par neutron
thermique) sont issues de techniques de radiochimie. Ici, on souhaite à la fois mesurer les rende-
ments des masses symétriques, mais aussi leurs distributions en énergie cinétique. Ces données
fournissent un test pour les modèles qui prédisent ou non la présence de différents modes, dont
un mode symétrique (ou superlong). Lors des mesures précédentes, une surestimation des rende-
ments dans la descente à la symétrie par rapport aux évaluations (ou aux calculs) a été observée
(voir figure 5.1).

Après une rapide présentation du dispositif expérimental et un rappel de la procédure pour
mesurer un rendement en masse sur le spectromètre LOHENGRIN, nous détaillerons les raisons
pour lesquelles on peut expliquer l’origine de l’incompatibilité des anciennes mesures avec les
évaluations. Ensuite une nouvelle méthode d’analyse sera présentée ainsi que l’interprétation
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des résultats sur les rendements et les distributions en énergie cinétique des masses symétriques.
Finalement, la nécessité d’améliorer le dispositif expérimental pour obtenir des mesures plus
précises et sans ambiguïté sera discutée.

Figure 5.1 – Rendements de 233U issus des mesures de F.Martin suivant la méthode
usuelle [Martin(2013)]. On note que les rendements dans la descente vers la symétrie sont su-
périeurs à ceux des évaluations avec une asymétrie très prononcée. Dans cette région, les calculs
issus du code GEF sont très peu précis, malgré un calcul avec N0 = 106 tirages.

5.1 Dispositif expérimental

Le spectromètre LOHENGRIN permet une sélection suivant les rapports masse sur charge
ionique (Aq ) et énergie cinétique sur charge ionique (Ekq ). On a vu dans le chapitre 2 que pour
lever la dégénérescence de la sélection du spectromètre, l’utilisation d’une chambre d’ionisation
est nécessaire. Ainsi lorsqu’on souhaite mesurer le rendement d’une masse, on place une chambre
d’ionisation au niveau du plan focal de la sortie 1 1, comme on peut le voir sur la figure 5.2

5.2 Mesure d’un rendement en masse

Dans cette section, l’évolution des méthodes pour déterminer un rendement en masse sur le
spectromètre de masse LOHENGRIN est présentée.

Méthode usuelle
Pour un champ magnétique et électrique donné, on obtient uniquement une mesure pour un

triplet (A, q, Ek). Un rendement en masse correspond au taux de production induit par le
processus de fission pour une masse donnée. L’ensemble des rendements en masse est normalisé
à 2 2. Pour déterminer un rendement en masse, on doit alors effectuer une mesure pour chaque

1. Cette position possède le maximum de résolution en énergie du spectromètre
2. Les particules ternaires ne sont pas considérées dans l’évaluation des rendements.
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Figure 5.2 – Schéma du dispositif expérimental utilisé pour mesurer des rendements en masse
sur le spectromètre LOHENGRIN de l’ILL.

charge et énergie cinétique.

N (A) =
∑
q

∫
Ek

N (A, q,Ek)dEk (5.1)

où N (A, q,Ek) est le nombre de coups mesurés par unité de temps.
On remarque immédiatement qu’il est impossible de mesurer cette quantité pour plusieurs

raisons. La première repose sur le fait que le spectromètre LOHENGRIN a une résolution en
énergie non nulle (qui est aussi dépendante de la longueur de la cible). La seconde provient du
manque de temps pour décrire l’ensemble de la distribution. On doit alors faire des compromis.
On va commencer par effectuer des mesures par bin d’énergie. On a alors la relation suivante :

N (A, q,Ek) = Nion(A, q,Ek ±∆Ek)
t×∆Ek

(5.2)

avec Nion(Ai, q, Ek ±∆Ek) le nombre de coups mesurés par la chambre d’ionisation, t le temps
de mesure et ∆Ek la résolution en énergie du spectromètre LOHENGRIN. Cette résolution
dépend de l’énergie cinétique ainsi que de l’ouverture à la sortie du condensateur. L’ouverture
est contrôlée par des shutters.

∆Ek = Cshutter × Ek (5.3)

où C ne dépend que du nombre de shutters. Pour un shutter de 3.24 cm, C ∼ 0.5 %. Chaque
mesure étant effectuée avec le même nombre de shutters, on peut alors réécrire l’équation (5.2) :

N (A, q,Ek) ∝
Nion(A, q,Ek ±∆Ek)

t× Ek
(5.4)

Il faut noter que l’acceptance de la chambre d’ionisation est supposée identique pour chaque
masse. Autrement dit l’image de la cible ne dépend pas de la masse mesurée. On utilise volon-
tairement une ouverture au niveau de la chambre d’ionisation suffisamment grande pour que
l’image de la cible y soit incluse (au niveau du point focal). Afin de contrôler le temps mort, un
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signal provenant d’un pulseur, dont on connaît les caractéristiques (fréquence, stabilité, ...) est
injecté dans le système d’acquisition. Ainsi le taux de comptage effectif s’écrit :

N (A, q,Ek) = Nion(A, q,Ek ±∆Ek)
Ek

fpulse
Npulse(A, q,Ek)

(5.5)

Usuellement, la charge ionique et l’énergie cinétique d’un fragment de fission sont deux
quantités considérées indépendantes alors l’équation (5.1) s’écrit simplement :

N (A) =
∫
Ek
N (A, qm, Ek)dEk
P (qm|Emk ) (5.6)

avec P (qm, Emk ) = N (A,qm,Emk )∑
q
N (A,q,Em

k
) la probabilité d’obtenir la charge ionique qm pour une énergie

cinétique Emk . En effet pour chaque charge ionique, la distribution en énergie est identique. Par
conséquent il suffit d’effectuer un scan en énergie cinétique à la charge ionique qm et un scan en
charge ionique à l’énergie cinétique Emk pour obtenir le rendement de la masse A 3.

Prise en compte de la corrélation énergie cinétique-charge ionique (Ek, q)
Finalement si l’on suppose que les variables (q, Ek) sont corrélées, i.e. que la distribution en

énergie cinétique dépend de la charge ionique, alors l’expression (5.1) est plus compliquée. La
figure 5.3 illustre l’impact de la corrélation sur la forme du rendement dans le plan (Ek, q).
Une attention particulière sur cet effet a été portée dans le travail de thèse de F. Martin [Mar-
tin(2013)]. Ce phénomène a été traité comme un effet systématique (dépendant de la masse).
Pour déterminer son impact, des scans supplémentaires (en énergie cinétique) ont été effectués.
Les scans en énergie vont permettre de déterminer la corrélation entre la charge ionique et
l’énergie moyenne, qu’on considérera linéaire dans un premier temps.

Ek(q) = aq + b (5.7)

La correction due à la corrélation (Ek, q) est présente à travers la valeur de la probabilité
P (qm|Emk ). Cela revient à donner une solution à l’interrogation suivante : quel serait le poids de
la charge ionique qm si le scan en charge ionique avait été effectué à Ek(q) et non à Emk ? Par
conséquent la distribution en charge ionique se réécrit :

P (q|Ek(q)) ∝ P (q|Emk ) exp

−
(
Ek(q)− Emk

)2

2σEk(q)2

 (5.8)

Dans cette expression, on approxime la distribution en énergie à une distribution gaussienne.
Cette approximation est relativement juste dans le cas où la cible est fine. On fait le calcul avec
et sans considérer une corrélation entre l’écart-type de la distribution en énergie cinétique et la
charge ionique. Il a été montré dans la thèse de F. Martin que la prise en compte de la corrélation
modifiait la valeur du rendement déterminée par la méthode usuelle de 5 % [Martin(2013)]. De
même si les scans étaient effectués à une charge qm éloignée de la valeur moyenne q alors le biais
était encore plus important. L’une des recommandations était alors d’estimer simultanément
la corrélation (Ek, q) lors de la mesure du rendement d’une masse, car cet effet dépend des
caractéristiques de la cible (épaisseur, couverture, ...).

3. Il faut noter que le rôle des variables (q, Ek) peut être inversé. Ainsi on peut considérer que pour chaque
énergie cinétique, la distribution en charge ionique est identique. On devra alors renormaliser la distribution en
énergie cinétique (i.e. P (q, Emk ) devient P (Ek, qm)).
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Figure 5.3 – Illustration de la corrélation (Ek, q). Le rendement qui correspond à l’intégrale
dans l’espace (Ek, q) a une forme d’ellipse dont l’orientation de l’axe principal dépend de la
corrélation (Ek, q).

Nouvelle prise de mesure et évaluation d’un rendement en masse
Pour chaque mesure de masse, quatre scans sont effectués. Un scan en charge ionique, à

l’énergie cinétique Emk ainsi que trois scans en énergie cinétique aux charges ioniques qi=1,2,3.
Ainsi on peut déterminer la corrélation (Ek, q) mais aussi évaluer trois fois le rendement d’une
même masse :

N (A, qi) =
∫
Ek
N (A, qi, Ek)dEk
P (qi|Ek(qi))

(5.9)

Ces trois mesures de rendements sont corrélées via notamment l’utilisation d’une seule distribu-
tion en charge ionique. Pour obtenir la meilleure évaluation du rendement de la masse A il faut
combiner ces trois mesures en prenant en compte le plus fidèlement possible les incertitudes et
corrélations associées à ces données.

Obtention d’un rendement absolu
Pour obtenir un rendement en masse absolu, il faut tout d’abord corriger les taux de comptage

de l’évolution de la cible. Par définition, dès qu’une fission a lieu au sein de la cible, de la
matière disparaît. Le taux de fission évolue alors au cours du temps. Si le burn-up nucléaire est
quasi négligeable au bout d’une semaine, la diffusion de matière par les fragments (appelé aussi
sputtering) est loin d’être anodine [Köster et al.(2010)]. La durée de vie d’une cible varie entre
quelques jours et quelques semaines et dépend notamment de la couverture mise en place pour
limiter le sputtering. On détaillera dans l’annexe A la procédure mise en place pour contrôler
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l’évolution de la cible. Le taux de comptage extrait se réécrit alors :

Ñ (A) = N (A)
BU(t) (5.10)

avec BU(t) le paramètre décrivant l’évolution de la cible au cours du temps.
Pour comparer nos données aux évaluations, ainsi qu’aux modèles, il faut normaliser les

rendements extraits. Au cours du travail de thèse de F. Martin, le choix d’une autonormalisation
a été effectuée :

Y (A) = Ñ (A)∑
A Ñ (A)

(5.11)

Ceci a l’avantage de fournir aux évaluateurs des données indépendantes (ainsi que la matrice
de covariance de ce lot de données). Dans ce travail, on a normalisé les rendements hauts mesurés
(Y (A) > 4 %) à ceux déterminés par F. Martin :

Y (A) = knorm × Ñ (A) (5.12)

Au cours de cette thèse, on s’est intéressé à la mesure de rendement dans la région de la
symétrie. Malheureusement il existe jusqu’à présent une ambiguité dans le signal de la chambre
d’ionisation qui rend très difficile l’extraction des données issues des masses symétriques. Il
semble que cela provienne d’un effet de contamination propre au spectromètre de masse LO-
HENGRIN.

5.3 Phénomène de contamination

Dans les mesures antérieures [Martin(2013)], on a observé sur des distributions en énergie
cinétique pour des masses inférieures à 130, l’apparition d’une deuxième composante à basse
énergie. De plus sur le spectre issu de la chambre d’ionisation, la tâche correspondant à la masse
mesurée s’élargissait d’autant plus que l’énergie cinétique était faible. Il est légitime de se poser la
question d’une éventuelle contamination du faisceau extrait par le spectromètre LOHENGRIN.

On a vu dans la section 2.3 que l’aimant principal du spectromètre permettait une sélection
en :

Av

q
(5.13)

avec A la masse, v la vitesse et q la charge ionique du fragment de fission. Le condensateur lui
va sélectionner les ions satisfaisant la relation :

Av2

q
(5.14)

La question posée est la suivante : est-il possible d’avoir des masses autres que celles imposées
par les rapports A

q et Ek
q au niveau du plan focal ? Supposons qu’on s’intéresse au fragment de

fission (A0, q0, v0), alors les fragments satisfaisant la relation (5.14) seront sélectionnés par
l’aimant principal. Or expérimentalement, on cherche un contaminant à la même position dans
la chambre d’ionisation, i.e. avec la même énergie cinétique :

Av2 = A0v
2
0 (5.15)
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Par conséquent, la sélection du condensateur (5.14) implique qu’au sein du déflecteur électrosta-
tique la charge du fragment de fission et du contaminant soit identique : q = q0. Cette condition
est incompatible avec la sélection de l’aimant principal. En effet on obtiendrait l’égalité suivante :

AA0 = A2
0 (5.16)

L’hypothèse mise en avant est la suivante : le contaminant proviendrait d’un changement de
charge ionique entre l’aimant principal et le condensateur. Il obéit ainsi à la relation suivante :

A1 =
(
qpre
q0

)2
A0 (5.17)

avec qpre la charge ionique du contaminant avant l’aimant principal. Pour vérifier cette hypothèse,
une première expérience a eu lieu. Durant cette campagne de mesure, la pression à l’intérieur du
spectromètre a été modifiée. A cause des conditions de sécurité que doit remplir LOHENGRIN,
il n’est pas possible d’insérer du gaz dans le condensateur et l’aimant principal. Ainsi pour
augmenter la pression au sein du spectromètre, on a arrêté durant quelques minutes certaines
pompes à vide. On a pu dégrader la pression d’un facteur 2 environ, puis revenir à la pression
nominale pour vérifier la reproductibilité des données. La figure 5.4 illustre l’effet de la pression
à l’intérieur du spectromètre sur la distribution en énergie cinétique de la masse 128. Ceci a
permis de mettre en évidence la présence de contaminant (ici la masse 142). De même, ce supposé
contaminant a une distribution en énergie cinétique qui est compatible avec la composante à
basse énergie.

Figure 5.4 – Mise en évidence d’un contaminant en modifiant la pression de gaz résiduel pré-
sent dans le condensateur. Les distributions en rouge et verte ont été mesurée à une pression
“normale” de 10−6 mbar. La distribution en bleue correspond à une pression dégradée de 2.10−6.

Ce phénomène de changement de charge, et de contamination n’est visible que lors de la
mesure de bas rendements. En effet les hauts rendements sont contaminés par des masses prove-
nant de la région symétrique et très asymétrique. Ce phénomène restant rare, la contamination
est négligeable. Au contraire, les masses de la région symétrique sont contaminées par les masses
ayant un rendement élevé. La correction à appliquer n’est alors plus négligeable.
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La déformation à basse énergie de la distribution en énergie cinétique semble provenir du
phénomène de contamination. Néanmoins lorsqu’on compare la largeur de cette composante à
celle du contaminant, on note que la première est plus large que la suivante. La figure 5.5 illustre
l’élargissement du contaminant 4. Un autre élément qui porte à confusion est que si on élimine
complètement cette composante, i.e. qu’on la considère provenant uniquement d’un contaminant,
on ne retrouve pas les rendements en masse mesurés par radiochimie, qui ne souffrent pas de
contamination de ce type. Il faut alors être prudent et ne pas considérer cette composante comme
issue uniquement d’un contaminant.

Figure 5.5 – Élargissement de la distribution en énergie cinétique d’une masse lorsque l’image
n’est plus centrée à l’entrée de la chambre d’ionisation (∼ 7 %). La courbe verte correspond à la
mesure directe de la distribution en énergie cinétique de la masse A = 142. La courbe violette
correspond à la mesure de la masse A = 142.2 présente lors de la mesure de la masse A = 149.

Finalement cet effet de contamination est très visible sur les distributions en charge ionique.
La distribution est très chaotique comme on peut le voir sur la figure 5.6. Pour corriger cette
distribution, un indicateur de présence de contamination a été construit. Lorsqu’on applique
la formule (5.17), la masse obtenue n’est pas entière. Cela signifie que l’image du contaminant
n’est pas entièrement comprise dans la fenêtre d’entrée de la chambre d’ionisation. Cependant
le profil de l’image de la cible est connu. En effet pour régler le spectromètre et s’assurer que
l’image est bien centrée au niveau du point focal (i.e. la chambre d’ionisation) on effectue le scan
d’un point (d’une masse à une charge et une énergie cinétique donnée) en fonction du champ
magnétique de l’aimant principal. C’est ce dernier qui permet de régler la position de l’image de
la cible en fonction de la masse. La figure 5.7 montre le profil de l’image ainsi que l’ouverture
de la chambre d’ionisation. La position du contaminant y est aussi représentée dans le cas où sa
masse est non entière. Ce profil est proche d’une gaussienne sur un fond continu. La première
hypothèse qu’on fait est de supposer que le contaminant a le même profil que la masse d’intérêt.

4. Cette figure présente le cas où la sélection de LOHENGRIN à travers le rapport A
q

ne correspond pas à
des masses entières. Dans ce cas l’image de la masse n’est pas entièrement comprise dans la fenêtre d’entrée de
la chambre d’ionisation. On constate alors un élargissement de la distribution en énergie cinétique qui traduit
la limite des conditions de Gauss. Le phénomène de contamination est analogue à cette observation. Autrement
dit les aberrations géométriques sont plus importantes lorsque la trajectoire d’un fragment de fission n’est pas
centrée.
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Figure 5.6 – Distribution en charge ionique de la masse 124. Un indicateur a été construit pour
déterminer la présence d’un contaminant.

Figure 5.7 – Illustration du profil de l’image du contaminant. Une partie de l’image du conta-
minant est détectée par la chambre d’ionisation.

Il faut savoir que ce profil dépend très peu de la masse. Cette hypothèse revient à dire que le
changement de charge ne modifie pas le profil. L’indicateur noté PIm, s’écrit alors :

PIm = 1
σ
√

2π

∫ L/2

−∞
exp

(
−1

2

(
x− xA1

σ

)2
)
dx− 1

σ
√

2π

∫ −L/2
−∞

exp
(
−1

2

(
x− xA1

σ

)2
)
dx

(5.18)
On rappelle que la fenêtre d’entrée de la chambre d’ionisation est placée perpendiculairement à
l’axe des masses. Elle est centrée en 0, avec une longueur L = 1 cm. La largeur de l’image de
la masse est déterminée à l’aide d’un scan selon le champ magnétique de l’aimant principal. En
effet la déviation dans cet axe des masses dépend de l’aimant principal. Cette largeur dépend
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de la taille de la cible ; ici σ = 0.17 cm. Finalement le paramètre xA1 correspond à la position
de la masse contaminante A1 =

(
qpre
q0

)2
A0 sur l’axe des masses :

xA1 =
(
A1 − Ã1

)
× 324
Ã1

(5.19)

où Ã1 est la masse entière la plus proche de A1. Le paramètre 324 reflète la dispersion du
spectromètre LOHENGRIN : une dispersion de 1 % en rigidité magnétique équivaut à une
dispersion de 3.24 cm. On constate alors que l’indicateur reflète la probabilité que l’image du
contaminant soit compatible avec l’entrée de la chambre d’ionisation.

Cet indicateur doit aussi tenir compte du rendement du contaminant à la charge qpre et à
l’énergie cinétique Ek du scan en charge ionique. Il faut savoir que sur l’ensemble d’un scan, les
contaminants présents sont relativement proches en masse et donc en rendement. L’impact de
la position de l’image du contaminant dans la chambre d’ionisation est de loin le plus important
quant à la valeur de l’indicateur.

On s’attend après l’application de cet indicateur à retrouver une distribution en charge
ionique proche d’une gaussienne.
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5.4 Méthodologie d’analyse

L’analyse qui va être présentée correspond à celle mise en place pour l’étude des rendements
de 233U. Cette section est divisée en trois parties :
• Analyse du Burn-Up (BU) de la cible
• Analyse des rendements hauts (Y (A) > 4 %) en tenant compte des corrélations
• Analyse des rendements faibles (Y (A) < 4 %) au voisinage de la symétrie et application
des corrections aux contaminants

5.4.1 Analyse du Burn-Up

Le Burn-UP ou BU, permet d’évaluer l’évolution de la cible. Cette quantité permet de
lier directement la mesure d’une masse Ai avec une masse Aj . Il est donc très important de
déterminer son évolution. Concrètement au cours des expériences sur le spectromètre de masse
LOHENGRIN, le BU est décrit par la masse 136. On effectue le même scan en énergie et en
charge ionique tout au long de l’expérience. La figure 5.8 montre l’évolution de la charge ionique
moyenne, de l’énergie cinétique moyenne ainsi que de leurs écarts-types au cours du temps (en
jours).

Figure 5.8 – Évaluation de la stabilité de la cible à l’aide de la distribution de la charge ionique
et de l’énergie cinétique de la masse 136. Après un peu plus d’une journée, la cible évolue très
lentement au cours du temps.

Lors des premiers jours, la cible évolue très rapidement à cause de la perte de matière
par sputtering ainsi que de la température très élevée. Au bout d’environ deux jours, la cible
atteint un équilibre thermochimique. L’évolution est alors plus conforme aux attentes : la cible
perdant de la matière, l’énergie moyenne augmente à l’inverse de la largeur de la distribution
cinétique qui indique que la cible s’affine. La cible a une évolution très lente et est donc d’une très
grande stabilité. Les fluctuations locales signent la non perfection du spectromètre LOHENGRIN
(instabilité du champ électromagnétique). Ces fluctuations sont plus visibles sur la courbe du
BU (voir figure 5.9).

Les incertitudes pour chaque point de BU correspondent à l’incertitude statistique et systé-
matique. L’incertitude systématique traduit les fluctuations du spectromètre LOHENGRIN et
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Figure 5.9 – Évolution de l’état de la cible (ou burn-up) en fonction du temps. Une allure
exponentielle suivie d’une dépendance linéaire est modélisée.

de la cible (pression, température, ...). Le détail sur l’analyse du BU ainsi que des paramètres
modélisant l’évolution de la cible est présenté dans l’annexe A.

5.4.2 Analyse d’un haut rendement en masse (Y (A) > 4 %)

On a vu dans la section 5.2 comment la prise de mesure était effectuée et les étapes né-
cessaires pour obtenir un rendement en masse. Pour l’analyse on va utiliser la méthode dite
de “Toy Monte Carlo”. Derrière ce nom étrange se cache une technique d’analyse assez simple.
Expérimentalement pour une masse on mesure différentes distributions en énergie cinétique et
en charge ionique. Pour certaines masses ces mesures peuvent avoir eu lieu à des temps très
différents. L’idée est de rejouer ces données expérimentales autant de fois qu’on le souhaite. En
effet chaque mesure (i.e pour une charge ionique et une énergie cinétique) on extrait un taux
de comptage N (A, qi, Ei) avec une incertitude statistique σN =

√
N . D’après la loi des grands

nombres, ces points suivent chacun une loi normale. Un tirage aléatoire de tous les points défi-
nissant une distribution (en charge ionique, ou en énergie cinétique) permet alors d’obtenir une
nouvelle distribution. Le schéma 5.10 illustre cette procédure. À chaque nouveau jeu de données
(i.e des points de mesures des distributions en énergie cinétique et en charge ionique) on effectue
la correction de corrélation (Ek, q) ainsi que du BU. L’avantage de cette technique est de faciliter
la propagation de toutes les sources d’incertitude. En effet dans le cas où l’on corrige nos don-
nées de la corrélation (Ek, q), la correction dépend des distributions initiales (valeur moyenne,
écart-type). La propagation des incertitudes devient alors très complexe.

Dans le cas où l’on ne considère pas les corrélations (Ek, q), la propagation des incertitudes
est plus facile à écrire. On peut dès lors comparer la précision de la méthode Monte Carlo avec
un calcul analytique du rendement en masse Ñ (A|qi). La figure 5.11 présente l’écart entre la
valeur moyenne et l’écart type issus du calcul analytique avec le calcul Monte Carlo. On obtient
un écart de 0.05 % pour la valeur moyenne pour un nombre de jeux de données créés de 100000
et de 0.5 % d’écart pour l’incertitude. En sachant que l’incertitude d’un rendement de masse
(pour une seule distribution en charge ionique et énergie cinétique) est de l’ordre de 1.5 %, on en
déduit que la précision atteinte est très performante et permet de valider cette démarche dans le
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cas où l’on tient compte de la corrélation entre la charge ionique et l’énergie cinétique moyenne
(Ek, q).

Figure 5.10 – Schéma de l’analyse. À partir des données expérimentales on fait N simulations
de l’expérience. Finalement on obtient une évaluation du rendement moyen.

Figure 5.11 – Précision du calcul “Toy Monte Carlo” pour la détermination de la valeur
moyenne (gauche) et de l’incertitude (droite) d’un rendement en masse Ñ (A|qi).

On rappelle que pour chaque distribution en énergie cinétique (donc à différentes charges
ioniques) on obtient un rendement en masse Ñ (A|qi). Un rendement en masse est donc la
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moyenne des Ñ (A|qi). Il se trouve que malgré la prise en compte des corrélations, toutes les
mesures ne donnent pas exactement le même rendement. Il y a deux arguments à cela. Le
premier provient de la reproductibilité du spectromètre LOHENGRIN. On a vu précédemment
qu’il existait une incertitude systématique de l’instrument. Ainsi lorsqu’on mesure la même
masse mais à des temps très différents, l’évolution de la cible et de l’instrument ne nous autorise
pas à déterminer exactement la même valeur du rendement à la seule incertitude statistique
près. Le second argument concerne l’hypothèse linéaire de la corrélation entre la charge ionique
et l’énergie cinétique moyenne qui n’est sans doute pas suffisante. Dans cette analyse, on ne
considère pas d’évolution de l’écart-type en énergie cinétique avec la charge ionique σEk(q). En
effet il est clair qu’il existe une corrélation entre ces paramètres, mais l’approximation linéaire est
incorrecte. Du fait du nombre limité de mesures de distributions en énergie cinétique, seule une
régression linéaire n’a de sens d’un point de vue statistique (sinon on est en manque de degrés
de liberté). Néanmoins, la combinaison de l’ensemble des mesures pour une même masse permet
d’obtenir des résultats assez précis. L’incertitude du rendement moyen provient majoritairement
de l’écart entre les différents Ñ (A|qi) plutôt que de l’incertitude intrinsèque de ces rendements.
Autrement dit, l’incertitude du rendement moyen reflète une part de systématique. La figure 5.12
illustre les trois estimateurs permettant de déterminer un rendement. Le premier (points bleus)
est celui ne prenant pas en compte la corrélation (Ek, q). Le second (points rouges) tient compte
de la corrélation (Ek, q) et (σEk , q). Le troisième (points verts) ne considère que la corrélation
(Ek, q). C’est ce dernier qui permet d’obtenir des résultats minimisant la dispersion des données.
On choisira alors cet estimateur pour déterminer la valeur des rendements en masse.

Figure 5.12 – Évaluation du rendement d’une masse à l’aide de trois méthodes. Le meilleur
estimateur est celui pour lequel seul la corrélation (Ek, q) est prise en compte.

La figure 5.13 illustre ainsi la détermination du rendement moyen de la masse 140 et de la
masse 134 à l’aide de 3 et 6 scans en énergie cinétique effectués à des temps très différents !

On note que la prise en compte de la corrélation améliore sensiblement la compatibilité
des rendements Ñ (A|qi). Ceci permet de valider la nécessité de tenir compte de cet effet pour
déterminer, avec le moins de biais, le rendement moyen associé à une masse obtenu sur le spec-
tromètre de masse LOHENGRIN. On remarque aussi que la distribution associée à la méthode
perturbative, pour laquelle on suppose une densité de probabilité gaussienne, est une approche
pour laquelle une partie de l’information est lavée (asymétrie de la pdf, ...).
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Figure 5.13 – Détermination du rendement en masse moyen pour A = 140 (à gauche) et A =
134 (à droite). On observe l’impact de la corrélation sur la mesure du rendement. L’incertitude
finale prend en compte la part de systématique due à l’instrument.

La figure 5.14 présente l’écart entre le rendement déterminé avec et sans tenir compte de la
corrélation, ainsi que des incertitudes liées à ces deux méthodes. On note alors que la prise en
compte de la corrélation ne biaise pas la valeur moyenne, mais permet d’améliorer sensiblement
l’incertitude du rendement mesuré. Or pour la suite, et la mesure des rendements des masses
symétriques, une seule mesure de distribution en énergie cinétique a eu lieu. L’incertitude due à
la non prise en compte de la corrélation sera déterminée par l’écart-type moyen des rendements
(hauts) évalués en tenant compte de la corrélation. La figure 5.15 montre la valeur des coefficients
de corrélation en fonction de la masse. Pour ces mesures utilisant une cible fine avec un dépôt
évaporé de tantale, on discerne une évolution monotone du coefficient de corrélation en fonction
de la masse, ce qui n’est pas du tout le cas pour des cibles plus épaisses (120 µg.cm−2) recouvertes
d’une feuille de nickel (voir figure 5.16). La conclusion de ces différentes expériences est que les
corrélations (Ek, q) proviennent des effets électroniques et de perte d’énergie induits par la cible
et sa couverture.

Figure 5.14 – Évolution des incertitudes suivant la prise en compte de la corrélation entre
l’énergie cinétique moyenne et la charge ionique. Les rendements calculés avec la corrélation ne
biaisent pas la valeur du rendement, mais réduisent d’un facteur 2 son incertitude.
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Figure 5.15 – Évolution des coefficients de la corrélation entre l’énergie cinétique moyenne et
la charge ionique en fonction de la masse.

Figure 5.16 – À gauche : évolution des coefficients de la corrélation entre l’énergie cinétique
moyenne et la charge ionique en fonction de la masse pour une cible épaisse de 233U (figure
issue de la référence [Martin(2013)]). À droite : évolution des coefficients de la corrélation entre
l’énergie cinétique moyenne et la charge ionique en fonction de la masse pour une cible fine de
235U.
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5.4.3 Analyse d’un rendement symétrique

On a vu dans la section 5.3 que les masses symétriques étaient contaminées par des masses
plus lourdes. Il est nécessaire d’appliquer des corrections afin d’évaluer leur rendement. Dans un
premier temps, nous présenterons les différentes mesures qui permettent d’identifier et qualifier
les contaminants. Dans un second temps, les deux méthodes de soustraction du contaminant
utilisées afin de déterminer le rendement et la distribution en énergie cinétique de la masse
symétrique seront comparées. Afin d’extraire la distribution en énergie cinétique de la masse
symétrique, on utilise deux méthodes. La première, appelée méthode “raw” repose sur une
soustraction brute de la distribution expérimentale avec la distribution en énergie cinétique des
contaminants. La seconde, appelée méthode “soft” tient compte des coefficients de changements
de charge, ainsi que de l’indicateur construit précédemment (voir section 5.3).

Identification et quantification du contaminant
Avant de décrire les deux méthodes utilisées pour extraire la distribution en énergie ciné-

tique du contaminant, différentes mesures ont été effectuées afin de s’assurer de la validité des
hypothèses sur l’origine des contaminants.

Premièrement lorsqu’on applique la formule (5.17), le contaminant est soit un produit de
fission “léger” ou un produit lourd. Or sur un spectre issu de la chambre d’ionisation, il est
très aisé d’identifier le contaminant léger. En effet, pour une même énergie cinétique, la perte
d’énergie dans la chambre d’ionisation n’est pas identique. Cet effet de calibration illustré par
la figure 5.17 permet d’identifier le contaminant “léger”. La figure 5.18 présente un spectre issu
de la chambre d’ionisation. On note alors qu’à haute énergie cinétique, les fragments de fission
ne suivent pas la même courbe de calibration.

Le contaminant “lourd” est quant à lui plus difficile à identifier. La figure 5.19 présente le
cas où la masse symétrique et le contaminant sont indissociables.

Figure 5.17 – Différence de calibration (en canaux) pour une même énergie cinétique selon la
masse du fragment. À gauche : les points correspondent à l’énergie totale perdue dans la chambre
d’ionisation. À droite : les points correspondent à l’énergie perdue dans la première partie de la
chambre d’ionisation.

Afin de s’assurer que le contaminant qu’on observe est bien celui attendu, une identification
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Figure 5.18 – Spectre issu de la chambre
d’ionisation. On remarque alors que le
contaminant léger se trouvent sous la tache
identifiant la masse d’intérêt.

Figure 5.19 – Spectre issu de la chambre
d’ionisation. On remarque alors que le
contaminant lourd ne peut pas être dissocié
de la masse d’intérêt.

par spectrométrie γ a été effectuée. On a mesuré la distribution en énergie cinétique de la
masse A = 125 à la charge ionique q = 24, qui est contaminée par la masse A = 136 5. Pour
identifier le contaminant on a utilisé la désexcitation du 136Xe qui possède un état µs isomère.
Une coïncidence entre la chambre d’ionisation et les détecteurs γ permet d’obtenir une parfaite
identification de ce contaminant 6. La masse symétrique est quant à elle identifiée à l’aide de
deux transitions γ, Eγ = 1087.8 keV et Eγ = 805.5 keV provenant de la désexcitation d’un état
µs isomère du 125Sn. La figure 5.20 présente les résultats. Les carrés rouges et les triangles verts
correspondent au 125Sn. On note alors que la courbe bleue, issue de la mesure par spectroscopie γ
est en accord avec la distribution en énergie cinétique mesurée à l’aide de la chambre d’ionisation,
où la masse A = 136 n’est pas un contaminant (mesure directe). La courbe violette en pointillé,
correspond à la spectroscopie γ mesurée dans le cas où le 136Xe n’est pas un contaminant (mesure
directe). La courbe noire est la distribution en énergie cinétique de la masse A = 125. Finalement
la courbe orange correspond à la distribution en énergie cinétique de la masse symétrique déduite
de la méthode “raw” qu’on traitera ci-après. On note alors que le contaminant correspond bien à
la masseA = 136 et que sa distribution ne semble pas être différente de celle mesurée directement.
De plus la mesure du 125Sn semble être en désaccord avec la méthode de décontamination utilisée.
Néanmoins les larges incertitudes et l’utilisation uniquement de deux transitions γ nous indique
d’être prudents quant à la conséquence de cette mesure.

En effet, une autre mesure semble au contraire valider le protocole de décontamination mis
en place. Lors de la mesure de la masse A = 111, le contaminant lourd attendu est la masse
A = 122. Or celle-ci est produite avec le même rendement que la masse d’intérêt, le changement
de charge restant un phénomène rare, on ne s’attend pas à observer une telle contamination.
Toutefois, comme on peut le voir sur la figure 5.21 (à droite) une contamination est présente et
correspond à la masse 133 qui a perdu simultanément deux électrons. Du fait de l’écart important
entre ce contaminant et la masse symétrique, il est possible de dissocier complètement ces deux
masses pour toute la distribution en énergie. La figure 5.22 présente le résultat de l’analyse tache

5. À noter que la masse A = 136 n’est pas sélectionnée par le spectromètre LOHENGRIN à travers les rapports
A
q
et E

q
.

6. Notons que ces mesures ont eu lieu au niveau de la sortie 2.
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Figure 5.20 – Distribution en énergie cinétique de la masse A = 125. Le contaminant est bien
identifié comme étant la masse A = 136. Il semble néanmoins que la méthode d’extraction de la
distribution en énergie cinétique de la masse symétrique ne soit pas en accord avec la mesure
par spectroscopie γ du 125Sn.

par tache, ainsi que de la méthode de décontamination. On remarque alors que la méthode mise
en place permet de retrouver le résultat expérimental.

Figure 5.21 – Spectre issu de la chambre d’ionisation pour la masse A = 111. À gauche :
identification des tâches. À droite : zoom autour de 66 MeV d’énergie cinétique ; séparation de
la masse symétrique et du contaminant.

Enfin, une dernière expérience a eu lieu afin de mettre en évidence la multiplicité du chan-
gement de charge. Lors d’une collision l’ion peut perdre ou gagner plusieurs électrons simulta-
nément 7. Pour y parvenir, on a réglé le “main magnet” de sorte qu’il sélectionne la masse A à
la charge ionique qref . Ensuite on règle le champ électrique de sorte à sélectionner une énergie
Ek et les charges ioniques qfinal = qref ± 2, qref ± 1, qref . Ainsi on détermine la probabilité de
capturer ou de perdre 1 ou 2 électrons. On utilise pour déterminer cette quantité les transitions
γ de l’état isomère du 136Xe, 132Te et du 98Y. En effet à l’aide d’une coïncidence entre la chambre

7. Notons qu’ici la pression est très faible. Les sections efficaces décrites dans le chapitre 3 le sont pour un
gaz dans lequel un certain équilibre existe. La nature du gaz étant inconnu, on ne peut utiliser le formalisme
développé précédemment.
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Figure 5.22 – Distribution en énergie cinétique de la masse A = 111. Une séparation du
contaminant et de la masse symétrique est possible. Les méthodes de décontamination permettent
de retrouver la distribution de la masse A = 111.

d’ionisation et des détecteurs γ, on a une identification parfaite de ces transitions. Les résultats
sont indiqués sur le tableau 5.1. On remarque alors que pour les probabilités de changement de

Table 5.1 – Tableau récapitulatif de la probabilité de changement de charge pour 136Xe, 132Te
et 98Y.

Isotope qref qfinal P (qref → qfinal)

136Xe

21 19 0.0013± 0.0001
21 20 0.0223± 0.0005
21 21 1
21 22 0.0188± 0.0004
21 23 0.0003± 0.0002

132Te

22 20 0.0013± 0.0003
22 21 0.0211± 0.0004
22 22 1
22 23 0.0432± 0.0007
22 24 0.0033± 0.0002

98Y

21 19 0.0003± 0.0001
21 20 0.0277± 0.0007
21 21 1
21 22 0.0166± 0.0005
21 23 0.0047± 0.0001

charge qui nous intéresse, P (q → q − 1) et P (q → q − 2) semblent, pour les masses lourdes,
identiques. Ces valeurs serviront de base pour la méthode “soft”.
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Pour évaluer un rendement, une correction des distributions en énergie cinétique et en charge
ionique doit être effectuée afin d’extraire uniquement la contribution de la masse symétrique.
Deux méthodes ont été développées afin de corriger les distributions en énergie cinétique.

Méthode “raw” pour les distributions en énergie cinétique
On rappelle que chaque masse est décrite par une distribution en énergie cinétique et en

charge ionique. À l’aide de l’indicateur construit, on effectue la mesure de la distribution en
énergie cinétique pour une charge ionique la moins polluée. Malgré cette précaution, la masse
est toujours contaminée.

D’après l’équation (5.17), les contaminants (ainsi que leur charge ionique) sont connus. Après
chaque mesure de la masse symétrique, celle du contaminant est effectuée. Pour déterminer la
part de la masse symétrique dans la distribution en énergie cinétique, on effectue une soustraction
avec les distributions en énergie cinétique des contaminants :

∀Ek, P (Ek|Asym) = P (Ek)tot − k1P (Ek|A1)− k2P (Ek|A2) (5.20)

avec Asym la masse symétrique, A1 et A2 les contaminants. Ici, on utilise les distributions en
énergie cinétique normalisée, P (Ek). Finalement les coefficients k1 et k2 correspondent aux poids
des contaminants sur la distribution en énergie cinétique totale. Ces coefficients sont déterminés
de sorte que la distribution P (Ek|Asym) soit définie positive quelle que soit l’énergie cinétique.
Autrement dit ils correspondent à une valeur limite. Aucune incertitude n’est alors associée à
ces coefficients.

Méthode “soft” pour la distribution en énergie cinétique
L’autre méthode pour extraire la distribution en énergie cinétique de la masse symétrique

est d’utiliser la probabilité de changement de charge déterminée expérimentalement (voir ci
dessus 5.3. On obtient alors l’équation suivante :

∀Ek, P (Ek|Asym) = P (Ek)tot −
Y (A1)
Y (Asym)P (q ⇒ q − 1)PIm(A1)P (Ek|A1)

− Y (A2)
Y (Asym)P (q ⇒ q − 2)PIm(A2)P (Ek|A2) (5.21)

avec P (q ⇒ q
′) la probabilité de passer de la charge q à la charge q′ entre le “main magnet”

et le condensateur. L’indicateur de contaminant est noté PIm(A) et dépend de la position de
l’image du contaminant par rapport à la fenêtre d’entrée de la chambre d’ionisation. Enfin Y (A)
correspond au rendement de la masse A. Pour cette valeur on utilise les différentes bibliothèques
de données. La différence avec la méthode précédente réside dans la détermination des facteurs
correctifs expérimentalement (changement de charge) ou construits à l’aide d’hypothèses (posi-
tion de l’image du contaminant sur le plan focal).

Évaluation des distributions en charge ionique
Pour obtenir un rendement, il faut aussi corriger la distribution en charge ionique. À ce

jour, l’indicateur construit ne permet pas de retrouver une distribution gaussienne. On l’utilise
alors pour choisir les charges les moins contaminées. A l’aide de ces charges, on fait passer une
distribution gaussienne. Or il s’est avéré que pour les masses non contaminées, la distribution en
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charge ionique n’était pas exactement compatible avec une loi normale. Cela provient du fait que
chaque isotope d’une même masse suit une loi normale. La combinaison de ces isotopes ne semble
pas être parfaitement décrite par une distribution gaussienne. On a alors estimé l’incertitude de
cette régression à l’aide de ces distributions non contaminées. Il faut alors rajouter une erreur
systématique de 7 % sur l’ensemble des points de la distribution pour obtenir des critères de fit
satisfaisant. Avec ces considérations, la distribution en charge ionique corrigée permet d’estimer
le poids P (q|Ek).

Un dernier point porte sur l’effet de la corrélation (Ek, q). Puisqu’on n’effectue pas de me-
sure en corrélation dans la région symétrique, pour des raisons de temps de prise de mesure 8,
on ajoute une erreur systématique de 8 %, qui correspond à l’écart-type maximum pour les me-
sures de rendements hauts. Notons qu’à partir de la masse 133, la contamination est considérée
comme négligeable. En effet les masses contaminantes ont alors un rendement du même ordre
de grandeur que la masse mesurée.

8. Un point de mesure dans la région symétrique est de trente minutes. Un scan en énergie consiste en la
mesure d’une trentaine de points. Un scan en charge ionique comprend une quinzaine de mesures. Ainsi pour
décrire une masse symétrique, une journée de mesures est nécessaire !
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5.5 Résultats et interprétation

À la suite de toutes les corrections effectuées, on obtient la courbe de rendements présen-
tée sur la figure 5.23. Il faut noter que les points rouges dans la région symétrique (A < 133)
correspondent à une limite inférieure du rendement obtenue par la méthode “raw”. On rappelle
que seules les incertitudes de mesure sont représentées. Pour la méthode “raw”, par définition
le coefficient de correction ne peut avoir d’incertitude car on cherche une limite inférieure. On
remarque alors que lorsqu’on prend en compte la contamination par les fragments lourds, on
retrouve, pour la majorité des masses, les rendements tabulés. L’évaluation de ces rendements
provient très souvent de mesures radiochimiques qui ne souffrent pas de ce type de contamina-
tion. D’une certaine manière cela permet de valider la démarche mise en œuvre.

Concernant la méthode “soft”, l’indicateur repose sur des considérations géométriques de
l’instrument avec de faibles incertitudes. Les probabilités de changement de charge ont été dé-
terminées avec une grande précision. Il faut cependant noter que dans la démarche mise en place,
on applique la même systématique de correction pour toutes les masses. Il est fort probable que
le changement de charge soit dépendant de l’énergie et de la masse.

L’une des conséquences de la méthode de décontamination est présentée sur la figure 5.24
où l’on observe la distribution en énergie cinétique pour les masses A = 111−131. On remarque
alors que deux modes sont présents après la décontamination. Pour s’assurer de la robustesse
de ces modes, un élargissement des distributions des deux contaminants 9 de 10 % a été effectué
(voir la figure 5.25). On note alors que les deux modes sont encore présents. Il serait bien
entendu inexact d’affirmer avec certitude que ces résultats prouvent la modalité de la fission
induite par neutron thermique tant les corrections appliquées sont importantes. Néanmoins ces
modes apparaissent sur toutes les masses mesurées et ce, qu’importe la méthode utilisée. De
plus la figure 5.26 illustre les caractéristiques des deux modes, à savoir leurs énergies cinétiques
moyennes, leurs écart-type ainsi que leurs intensités relatives.

9. Cette hypothèse a déjà été discutée (voir figure 5.5)
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Figure 5.23 – Rendement en masse pour une cible de 233U. Les points bleus correspondent
aux données issues des bases de données. En noir, les résultats non corrigés : pour A ≥ 133
cela signifie que la corrélation entre la charge ionique et l’énergie cinétique n’est pas prise en
compte. Pour A < 133, cela est associé à la non décontamination des distributions en énergie
cinétique. Les points rouges se réfèrent à la prise en compte de la corrélation (A ≥ 133) ou à la
décontamination de la distribution en énergie cinétique. Les points en bleu clair correspondent
au résultat de la décontamination avec la méthode “soft”.
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Figure 5.24 – Distribution en énergie cinétique des masses symétriques. Lorsqu’on applique
la méthode “raw” de décontamination, deux modes sont présents. Notons qu’en l’absence de
contaminant, les distributions présentes une queue de distribution.

Figure 5.25 – Test de résistance des modes présents dans les distributions en énergie cinétique.
Un élargissement de 10 % des distributions des contaminants a été effectué. Les modes sont
toujours présents.
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Figure 5.26 – Caractéristiques des deux modes. L’énergie cinétique moyenne, l’écart-type ainsi
que l’intensité des modes sont représentés en fonction de la masse symétrique.
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Figure 5.27 – Caractéristiques des deux composantes issues d’une déconvolution de la distribu-
tion en énergie cinétique extraite à l’aide de la méthode “soft”. L’énergie cinétique moyenne et
l’écart-type sont représentés en fonction de la masse symétrique.
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Figure 5.28 – Rendements comparés avec les évaluations ainsi que des calculs GEF. Pour
chacune des méthodes, les rendements associés aux différentes composantes sont représentés.
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Discussion des résultats
L’existence de modes dans la fission nucléaire a déjà été observée par le passé, en particulier

dans la région des actinides lourds (Fm, Md, ...) [Hulet et al.(1989)] ou dans le cas de la fission par
neutron rapide [Pfeiffer(1970)]. Néanmoins à basse énergie (de neutron), l’existence de plusieurs
modes n’est qu’une hypothèse de travail. On citera notamment le travail de Knitter et al. qui
pour décrire à la fois les rendements de l’235U ainsi que les distributions en énergie cinétique
totale, utilise les trois modes de Brosa [Knitter et al.(1987)]. Dans ce cadre, il est impératif
de tenir compte d’un mode “superlong” pour interpréter les données issues de la région des
fragments symétriques. La figure 5.29 synthétise ces observations.

Figure 5.29 – À gauche : distribution en énergie cinétique totale pour la fission des actinides
lourds. Les deux composantes ont été interprétées comme provenant de deux configurations dif-
férentes à la scission. Données issues de [Hulet et al.(1989)]. À droite : rendement, énergie
cinétique totale moyenne et écart-type de la distribution en énergie cinétique totale en fonction
de la masse pour la fission induite par neutron thermique de l’235U. Ces données ont été inter-
prétées à l’aide du modèle de Brosa et mettent en évidence la nécessité de considérer trois modes
pour décrire les résultats expérimentaux. Mesures issues de [Knitter et al.(1987)].

La signature de ces modes se faisant à travers les distributions en énergie cinétique, on va alors
s’intéresser à l’énergie cinétique totale qui provient essentiellement de la répulsion coulombienne,
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qui est reliée à la distance d entre les deux centres de charge à travers la relation :

TKE = ELk + EHk
∼= ELk

(
1 + mL

mH

)
= ZLZHe

2

4πε0d
(5.22)

avec Zi la charge nucléaire de chacun des fragments de fission (où L indique le fragment léger
et H le fragment lourd), e la charge élémentaire et ε0 la permittivité du vide. Par conservation
de l’impulsion, on déduit l’énergie cinétique totale de notre mesure de l’énergie cinétique d’un
seul fragment. Cette énergie cinétique a été corrigée de la perte d’énergie dans la cible (∼
2 MeV) ainsi que la perte d’énergie lors de la traversée du dépôt de tantale (∼ 10 MeV) à
l’aide du logiciel SRIM [Ziegler(1980)]. Pour parvenir à ces valeurs, on a comparé nos données
avec celles de F. Martin pour lesquelles aucune couverture n’était présente sur la cible fine
(30µg.cm2) [Martin(2013)] (voir figure 5.26).

La charge nucléaire moyenne pour chaque masse a été déterminée à l’aide du modèle de
l’hypothèse de conservation de la densité de charge avant et après scission :

ZCN
ACN

= ZL
AL

= ZH
AH

(5.23)

où CN correspond au noyau fissionnant.

Interprétation des résultats issus de la méthode “raw’
Dans le cas des énergies cinétiques déterminées à l’aide de la méthode “raw” et si l’on suppose

qu’il n’y a pas d’émission neutron, on obtient pour chacun des modes une distance :
• Ek1 ' 50 MeV ⇒ d1 = 32 fm
• Ek2 ' 82 MeV ⇒ d2 = 19 fm

Il semble alors que le premier mode, extrait de la méthode “raw” ne soit pas compatible avec
les prédictions des différents modèles qui prévoient une distance autour de 20 fm. L’accord avec
le second mode est tout à fait satisfaisant. On rappelle que l’estimation de l’énergie cinétique
moyenne de ce mode provient d’une hypothèse forte : la distribution en énergie cinétique décon-
taminée doit être positive. Seul un cas limite est recherché avec cette méthode. Cette dernière
méthode illustre l’impossibilité de considérer la structure à basse énergie provenant uniquement
des contaminants ou d’un effet de perte d’énergie dans la cible.

Interprétation des résultats issus de la méthode “soft”
Si l’on extrait les modes de la méthode “soft”, à l’aide de deux distributions gaussiennes alors

on obtient les résultats présents sur la figure 5.27. Les distances obtenues correspondent alors
à :
• Ek1 ' 65 MeV ⇒ d1 = 24 fm
• Ek2 ' 82 MeV ⇒ d2 = 19 fm

Cette fois-ci les distances obtenues sont en relativement bon accord avec les prédictions des
modèles (voir chapitre 1). Dans son modèle Brosa prévoit une distance pour le mode super long
(symétrique) de d = 20.7 fm et pour le mode standard II, la distance est de d = 18 fm. Les calculs
TDHF prévoient que la distance entre les deux centres des noyaux naissants soient de l’ordre de
16 fm pour le mode “fission asymétrique” et autour de 20 fm pour la fission “symétrique”. Notons
que l’interprétation des distributions en énergie cinétique se doit d’être faite au regard de l’éva-
luation des rendements qui fournit un critère supplémentaire afin de valider la présence de modes.
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Pour aller plus loin, on a estimé (grossièrement) le nombre de neutrons émis à partir des
énergies cinétiques des deux modes extraits de la méthode “soft”. Le nombre total de neutrons
s’écrit :

νtot = TXE − Eγ
Sn + Eν

(5.24)

avec TXE = Q − TKE l’énergie totale d’excitation, Sn l’énergie de liaison du neutron, Eγ
l’énergie moyenne des γ prompt et Eν l’énergie cinétique moyenne des neutrons. Pour l’applica-
tion numérique, on a supposé que les fragments primaires étaient 117Ag, que l’énergie moyenne
libérée par la désexcitation γ était de 8 MeV et que l’énergie cinétique moyenne du neutron de
1.5 MeV. On obtient alors :
• Le mode à haute énergie : Ek ' 82 MeV ⇒ νtot = 3.6
• Le mode à basse énergie : Ek ' 65 MeV ⇒ νtot = 7.0

Or, dans les travaux de Nishio et al. il a bien été mesuré une telle multiplicité de neutrons
pour la réaction 233U(n,f) (on peut le voir sur la figure 5.30) [Nishio et al.(1998)]. Notons que
la distribution de neutrons émis par un fragment de fission suit une loi de Poisson de moyenne
ν. Dès lors la probabilité d’observer cinq ou six neutrons n’est pas négligeable. Cette cohérence
tend à démontrer que cette double composante dans la distribution en énergie cinétique n’est
pas un artefact et correspond bien à une observable physique.

Dans le rapport de Wahl [Wahl(1988)], présentant l’évaluation des rendements de plusieurs
actinides, on constate que les rendements post-émission neutron de l’235U sont quasi symétriques
alors que ceux de l’233U sont très asymétriques dans la vallée autour de la masse 117. La fission
symétrique de l’233U est moins probable que celle de l’235U, i.e. que le rapport pic sur vallée
est plus important lorsqu’on descend vers les actinides plus légers. Dès lors, on peut penser que
l’effet de l’émission neutron est primordial dans la déformation de la vallée symétrique dans le
cas des actinides légers.

De plus, même si la méthode “soft” n’est pas exempte de biais (changement de charge
dépendant de l’énergie cinétique, de la conversion interne , ...) cette méthode laisse apparaître
des structures en énergie cinétique cohérentes avec les modèles (en terme de distance à la scission)
et les mesures d’émission neutrons. En ce sens, ces résultats prouveraient la présence d’un
mécanisme où seules quelques configurations (ou vallées) seraient accessibles à la scission.

On constate par ailleurs que la conservation d’une des composantes de la méthode “soft”
donne un résultat en accord avec les évaluations. On peut alors se demander si par le passé
des corrections importantes sur les contaminants, ou des mesures partielles de la distribution en
énergie cinétique, ont conduit à la sélection d’un seul mode.

Enfin, les calculs GEF [Schmidt et al.(2014)] indiquent que le mode superlong (qui correspond
au mode symétrique) est négligeable pour l’233U(n, f). Ainsi pour certaines masses, les calculs
sont compatibles avec 0. On peut donc en conclure que les paramètres du code GEF (identiques
pour l’ensemble des actinides) sont insatisfaisants. Néanmoins la démarche s’appuyant sur l’ap-
proche de Brosa reste légitime selon nos résultats. L’ensemble de ces observations requiert alors
de mettre en place une nouvelle mesure dans cette région en modifiant le dispositif expérimental
afin d’éliminer complètement les contaminants. Le développement d’une ligne de temps de vol
couplée au spectromètre de masse LOHENGRIN permettra d’identifier sans aucune ambiguïté
la masse d’intérêt.
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Figure 5.30 –Multiplicité de l’émission neutron ν en fonction de la masse du fragment de fission
(a). La figure (b) correspond à la multiplicité totale νtot. La figure de droite représente νtot en
fonction de l’énergie cinétique totale TKE. Les points correspondent aux données de l’auteur, et
les traits en pointillés à ceux d’autres mesures. Les figures sont tirées de [Nishio et al.(1998)].
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5.6 Perspectives pour l’étude de la région symétrique sur le
spectromètre LOHENGRIN

Les résultats précédents permettent de mettre en lumière l’ambiguïté apportée sur les éva-
luations des rendements par la présence de contaminants lors de la mesure de faibles rendements
en masse. Néanmoins, les différentes corrections apportées semblent indiquer la modalité de la
fission nucléaire induite par neutron thermique. Pour s’en assurer une nouvelle expérience doit
être effectuée sur le spectromètre LOHENGRIN. On a vu que la détection de la masse symé-
trique, à l’aide d’une chambre d’ionisation, est contaminée par des fragments de même énergie
cinétique mais de masse beaucoup plus élevée. Ainsi pour les éliminer, l’idée est de combiner une
mesure d’énergie cinétique avec une mesure de temps de vol. L’ensemble permettra de décorréler
les deux masses et ainsi d’extraire sans ambiguité la masse symétrique. Par le passé, l’utilisation
d’une telle technique a déjà été effectuée sur le spectromètre LOHENGRIN [Brissot et al.(1980)].
Cependant les auteurs ne discutent pas de la présence d’une seconde composante dans la dis-
tribution en énergie cinétique. Aujourd’hui, il est désormais possible d’effectuer des coupures en
temps et/ou en énergie cinétique ce qui permettra de mieux contrôler les biais introduits par les
contaminants.

Concrètement, une coïncidence avec la tâche de la masse symétrique (et du contaminant) de
la chambre d’ionisation avec la mesure de temps de vol séparera la contribution des deux masses.
La figure 5.31 présente le spectre en coïncidence du temps de vol avec la tâche de la chambre
d’ionisation. La contribution de chacune des masses est alors bien déterminée et permettra une
mesure précise du rendement, mais aussi de la distribution en énergie cinétique de la masse
symétrique. Par conséquent, à la suite de cette expérience, on pourra clairement établir si la
fission induite par neutron thermique est bi-modale ainsi que conclure sur l’asymétrie de la
région symétrique.

Figure 5.31 – À gauche : évolution de la séparation en masse en fonction de la résolution en
temps du dispositif. À droite : spectre en temps de la masse symétrique et du contaminant en
coïncidence avec la chambre d’ionisation. Ces spectres ne sont qu’une ébauche de simulation afin
de démontrer la faisabilité d’une telle mesure.
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Conclusion

Au cours de ce travail, on a pu mettre en évidence la présence de contaminants lors de la
mesure d’une masse symétrique et ainsi apporter une interprétation claire sur les spectres ∆E−E
dans la région symétrique qui étaient jusqu’alors irrésolus. La correction de ces contaminants à
travers deux méthodes semble conduire à des interprétations diverses.

La méthode “raw” permet de mettre en lumière que les structures observées dans les distri-
butions en énergie cinétique ne proviennent pas uniquement des contaminants.

À l’aide de la méthode “soft”, une interprétation des composantes présentes dans la distribu-
tion en énergie cinétique est effectuée et permet d’obtenir des indications fortes sur la présence
de modes de fission. Ceci est soutenu par les données sur la multiplicité neutrons de Nishio et
al.. Néanmoins les rendements mesurés sont en désaccord avec les évaluations actuelles. Il est
intéressant d’observer que lorsqu’on ne considère qu’une seule composante de la méthode “soft”,
cela permet alors d’obtenir une valeur de rendement compatible avec les évaluations. On peut
alors se demander si les évaluations reposent sur des données pour lesquelles une approche sim-
pliste, i.e. qui considère que la distribution en énergie cinétique suit une loi gaussienne, a été
utilisée par le passé. Afin d’affirmer avec certitude la bi-modalité de la fission, il est nécessaire
de développer un nouveau dispositif expérimental. Si les modes de fission étaient confirmées,
cela permettra de valider l’approche des modèles prédisant un tel mécanisme dans la fission
nucléaire. L’enjeu de ce travail est d’apporter des réponses aux questions fondamentales pour
les inclure dans le processus d’évaluation utiles pour les applications.

Le couplage d’une ligne de temps de vol (avec une chambre d’ionisation) avec le spectromètre
de masse LOHENGRIN devrait permettre d’éliminer complètement la contribution des conta-
minants et ainsi de mesurer avec une grande précision le rendement ainsi que la distribution en
énergie cinétique des fragments symétriques et indiquer avec certitude la présence de modes de
fission. Le recours à plusieurs observables et l’utilisation de tests statistiques fiables et perfor-
mants sont la clé afin de valider les modèles s’appuyant sur cette approche. Cela permettra dans
le futur d’utiliser des modèles physiques (comme tente de le faire le code GEF) pour l’évaluation
des données nucléaires et ainsi pérenniser et de rendre les évaluations moins dépendantes des
données expérimentales.



Conclusion générale
À travers les décennies, de nombreux modèles ont été développés afin de mieux comprendre

la fission nucléaire. Malgré tout, à ce jour, aucune théorie n’est capable de reproduire fidèle-
ment l’ensemble des observables de fission. L’objectif de ce travail de thèse a été de développer
des méthodes expérimentales et d’analyse afin de fournir des observables à même de tester la
robustesse des hypothèses sous-jacentes de ces théories. Il était alors nécessaire de s’appuyer
sur des outils statistiques pour d’une part maîtriser les biais expérimentaux, mais aussi ame-
ner la problématique de l’adéquation d’un modèle avec des données expérimentales à la notion
d’acceptation et de rejection d’hypothèses.

Les rendements et les distributions en énergie cinétique des fragments de fission symétrique
sont des observables très sensibles au regard des modèles de fission nucléaire. Au cours des
différentes expériences menées auprès du spectromètre de masse LOHENGRIN, on a pu mettre
en lumière la présence de contaminants lors de la détection et de l’identification des fragments
de fission symétrique. Deux méthodes d’analyse ont permis d’éliminer les contaminants dans les
distributions en charge ionique et en énergie cinétique. Les résultats obtenus semblent indiquer
la présence de modes de fission. Les modes de fission sont prédits par de nombreux calculs
théoriques et n’ont à ce jour pas été observés dans les actinides légers pour une fission induite
par neutron thermique. Ces résultats constituent donc une première preuve de l’existence d’un
tel mécanisme dans le processus de fission thermique et non provenant d’un effet purement
statistique. Néanmoins les nombreuses approximations effectuées pour éliminer les contaminants
nous suggèrent d’être prudents quant à l’interprétation définitive à donner. Une amélioration du
dispositif expérimental permettra de lever les derniers doutes et de conclure quant à la présence
de modes dans la fission nucléaire.

L’autre observable qui a été étudiée est le moment angulaire des fragments de fission. Il
existe deux techniques expérimentales pour accéder à cette observable : le spectre de γ prompts
ou la mesure de rapports isomériques. Pour étudier les propriétés des particules promptes, un
nouveau spectromètre est en cours de développement à l’ILL : FIPPS. Cet instrument consiste en
la combinaison d’une cible fissile entourée de détecteurs γ et neutrons et d’un filtre permettant
de caractériser (A,Z) l’un des fragments de fission créés. L’idée est d’utiliser un spectromètre
magnétique gazeux (GFM) en tant que “filtre fission”. Une partie de ce travail de thèse a alors
été consacrée à l’étude des propriétés des GFM afin d’évaluer la faisabilité d’un tel instrument
dans le cadre du projet FIPPS. Les résultats expérimentaux obtenus en convertissant le dernier
aimant de LOHENGRIN (RED) en GFM et le développement d’une simulation Monte Carlo
afin de décrire les trajectoires d’un fragment de fission dans un tel environnement ont permis de
conclure qu’il était possible d’utiliser un GFM en tant que filtre fission. La résolution en masse
est régie par les propriétés intrinsèques du gaz et la géométrie de l’aimant. Un travail est en
cours pour évaluer la faisabilité mécanique du futur GFM du projet FIPPS.

Enfin, la dernière partie de ce travail de thèse a concerné la mesure de rapports isomériques.
Une nouvelle méthode d’analyse permet d’estimer plus correctement l’incertitude expérimentale
à travers la construction d’une densité de probabilité et de matrices de variances-covariances. Ces
quantités sont aujourd’hui incontournables pour exploiter les mesures mais aussi pour effectuer
l’évaluation des données nucléaires afin de minimiser les biais sur l’incertitude des données
évaluées. Dans ce travail, on a pu mettre en évidence un facteur limitant qu’est la connaissance
des schémas de structure nucléaire. La mesure du rapport isomérique du 132Sn et l’extraction de
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sa distribution de moment angulaire ont permis de discuter du mécanisme générant le moment
angulaire des fragments de fission. L’étude de ce cas singulier a pour conséquence de mettre une
limite sur la validité des modèles classiques (bending et wriggling). Une interprétation basée
sur des hypothèses thermodynamiques semble prometteuse, même s’il subsiste encore des zones
d’ombre.

Finalement, ce travail a pour volonté d’apporter aux théoriciens des données qui permettront
d’améliorer les théories et conduire à la validation de modèles (phénoménologiques tel que le code
GEF) ou microscopiques d’intérêt pour le domaine de l’évaluation des données nucléaires. On
a tendance à opposer les études “fondamentales” à celles pour les “applications”, mais les deux
sont nécessaires et complémentaires pour conduire à une meilleure compréhension ou évaluation
du processus de fission nucléaire. J’aimerais citer à nouveau le statisticien George E.P. Box qui
affirme que All models are wrong, but some are useful. Ces mots sont à mes yeux, synonymes
d’humilité d’autant plus en physique nucléaire où le système étudié est d’une telle complexité,
qu’il serait illusoire d’affirmer que tout est compris.



Annexe A

Détails de l’analyse du Burn-Up

Dans cette annexe, le détail de l’évaluation du BU est présenté. L’évolution de la cible,
appelé aussi BU (Burn-Up) est une quantité importante afin de déterminer un rendement en
masse absolu et de comparer les taux de productions des différentes masses. Concrètement cette
quantité est déterminée à l’aide d’un scan en énergie cinétique et d’un scan en charge ionique
de la masse 136. L’idée est d’effectuer les mêmes mesures au cours de l’expérience. L’évolution
relative des taux de comptage issus de ces scans permettent d’estimer le BU. La figure A.1
montre l’évolution de la charge ionique moyenne, de l’énergie cinétique moyenne ainsi que de
leur écart type au cours du temps (en jours).

Figure A.1 – Évaluation de la stabilité de la cible à l’aide de la distribution de la charge ionique
et de l’énergie cinétique. Après un peu plus d’une journée, la cible évolue très lentement au cours
du temps.

Lors des premiers jours, la cible évolue très rapidement à cause de la perte de matière par
sputtering ainsi que de la température très élevée. Au bout d’environ deux jours, la cible atteint
un équilibre thermochimique. L’évolution est alors plus conforme aux attentes : la cible perdant
de la matière, l’énergie moyenne augmente à l’inverse de la largeur de la distribution cinétique
qui indique que la cible s’affine. La cible a une évolution très lente et est donc d’une très grande
stabilité. Les fluctuations locales signe la non perfection du spectromètre LOHENGRIN. Ces
fluctuations sont plus visible sur la courbe du BU (voir figure A.4). Si l’on refait une analogie
avec l’optique géométrique et qu’on considère LOHENGRIN comme un télescope terrestre, alors
l’image d’une galaxie peut être déformée à cause des turbulences atmosphériques. Suivant la
pression, et la température de l’atmosphère, des réflexions parasites peuvent survenir. Ici l’idée
est la même, un changement de condition expérimentale (la cible évolue, la pression à l’intérieur
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de LOHENGRIN aussi ...) implique un décalage de la position focale du spectromètre. Ceci
permet de mettre en évidence la limite de reproductibilité de l’instrument. On verra par la
suite que le grand intérêt de la procédure de mesure et d’analyse est de réduire l’impact de
ce phénomène sur le rendement. Finalement on estime l’incertitude systématique de l’ensemble
instrument

⊕
cible à travers le BU. En effet lorsqu’on essaye de faire passer un fit, le résultat

n’est pas compatible si l’on prend en compte uniquement l’erreur statistique de la mesure. La
figure A.2 présente l’évolution de la P-value (voir chapitre 3) en fonction de l’erreur systématique.
Finalement on choisit une erreur systématique (constante) :

∆syst = 0.008⇒ 1 % ≤ ∆syst ≤ 3 % (A.1)

Figure A.2 – Évaluation de l’erreur systématique liée à la stabilité du spectromètre LOHEN-
GRIN.

L’évolution du BU est modélisée par la fonction suivante :

BU(t) = ep0t−p1 + p2 + p3t (A.2)

Les paramètres pi=0,...,3 déterminés par la méthode des moindres carrés via ROOT, ne sont pas
indépendants. Dès lors, pour corriger les mesures au sein d’une même masse et ne pas surévaluer
les incertitudes associées au BU, il est nécessaire de prendre en compte la corrélation entre ces
paramètres. De plus, pour les hauts rendements en masse, le BU est l’unique facteur commun. La
corrélation entre l’estimation des rendements en masse dépend alors fortement des paramètres
du BU et de leurs incertitudes.

Pour estimer l’impact du BU sur les mesures, une méthode “Total Monte Carlo” a été utilisée.
Pour ce faire, les paramètres du BU doivent être indépendants. La décorrélation des différents
coefficients repose sur l’utilisation de la matrice de covariance (des paramètres) fournit par le fit
et sur quelques opérations matricielles :

Cov = RDR−1 (A.3)
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où Cov est la matrice de covariance des paramètres pi. R est la matrice de passage et D une
matrice diagonale. Cov est diagonalisable car symétrique (par définition). Si on appelle P le
vecteur des paramètres pi et Z celui des paramètres zi qu’on souhaite indépendant alors on a :

Z = Cov−1/2P = RD−1/2R−1P (A.4)

Cette relation est vraie si Cov est définie positive ie :

W tCovW ≥ 0 (A.5)

avec W un vecteur à n dimensions. Dans le cas à deux dimensions, on obtient :

(
a b

)( V ar(X) Cov(X,Y )
Cov(X,Y ) V ar(X)

)(
a

b

)
= a2V ar(X)+b2V ar(Y )+2abCov(X,Y ) = V ar(aX+bY )

(A.6)
Par définition de la variance, la matrice de covariance est définie semi-positive. Cela implique que
ses valeurs propres sont positives. Dans notre cas, les valeurs propres sont strictement positives.
On peut donc effectuer l’opération A.4. Reste à vérifier si la matrice de covariance des zi est
bien diagonale. Soit M la représentation matricielle d’une application linéaire f :

y = f(x)⇔ Y = MX (A.7)

La covariance de Y, s’écrit alors :

Cov(Y ) = MCov(X)M t (A.8)

Dans notre cas, M = Cov−1/2(X) par conséquent :

Cov(Y ) = Cov−1/2(X)Cov(X)Cov1/2 = In (A.9)

Finalement, on a construit des paramètres indépendants de variance unité. Vérifions que si l’on
tire simultanément sur les paramètres zi on retrouve bien la valeur du BU pour un temps t donné
et son incertitude. En effet à partir de l’équation A.2, et connaissant les paramètres pi ainsi que
la matrice de covariance les liant, on peut calculer analytiquement l’incertitude associée au BU
à un temps t :

σ2
BU =

∑
i

∑
j

∂BU

∂pi

∂BU

∂pj
Cov(pi, pj) (A.10)

Pour un temps t = 20 jours, on a BU(t = 20) = 0.31084 ± 0.00213. La figure A.3 qui est le
résultat du tirage simultané sur les paramètres zi permet de confirmer que la procédure mise en
place est correcte. Les zi sont bien indépendants. On pourra ainsi effectuer des tirages aléatoire
sur ces variables afin de déterminer la sensibilité des rendements en masse à l’évaluation du BU.
Notons que cette procédure de décorrélation n’est valable que si la corrélation des coefficients
est linéaire ou que les paramètres suivent des lois gaussiennes. Dans le cas d’un fit, l’hypothèse
gaussienne est remplie.
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Figure A.3 – Résultat de la décorrélation
des paramètres du fit sur l’évaluation du BU
et de son incertitude.

Figure A.4 – Évolution de l’état de la cible
(ou burn-up) en fonction du temps. Une al-
lure exponentielle suivie d’une dépendance
linéaire est modélisée.
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Figure B.1 – Distribution en énergie cinétique des masses symétriques. Lorsqu’on applique
la méthode “raw” de décontamination, deux modes sont présents. Notons qu’en l’absence de
contaminant, les distributions présentes une queue de distribution.
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Figure B.2 – Test de résistance des modes présent dans les distributions en énergie cinétique.
Un élargissement de 10 % des distributions des contaminants a été effectué. Les modes sont
toujours présents.
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Figure B.3 – Caractéristique des deux modes. L’énergie cinétique moyenne, l’écart-type ainsi
que l’intensité des modes sont représentée en fonction de la masse symétrique.

Figure B.4 – Caractéristique des deux composantes issus d’une déconvolution de la dsitribution
en énergie cinétique extraite à l’aide de la méthode “soft”. L’énergie cinétique moyenne et l’écart-
type sont représentés en fonction de la masse symétrique.
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Résumé : La fission nucléaire consiste en la brisure d’un noyau lourd, généralement un actinide, en deux
noyaux plus légers (ou trois dans quelques rares cas). Ce phénomène a été découvert par Hahn et Strassman en
1938. Très rapidement Meitner et Frisch proposèrent une explication théorique pour ce processus à l’aide du modèle
de la goutte liquide. Depuis les modèles n’ont cessé d’évoluer et de se complexifier à travers l’ajout de nouveaux
mécanismes et l’observation de nouveaux phénomènes. L’amélioration des modèles est un enjeu important à la
fois pour la compréhension fondamentale du processus de fission mais aussi pour les applications. En effet, le
dimensionnement des réacteurs futurs s’appuie de plus en plus sur des simulations numériques. Il devient dès
lors primordial de réduire les incertitudes associées aux données utilisées. Cela passe alors par la validation des
hypothèses sous-jacentes des modèles de fission nucléaire.

Dans le cadre de cette thèse, on s’intéresse à deux aspects de la fission nucléaire qui permettront de tester la
robustesse des théories. L’un des aspects concerne l’étude des fragments de fission issus de la région de la symétrie
à travers la mesure des rendements et des distributions en énergie cinétique. L’autre aspect étudié est le moment
angulaire des fragments de fission.

Afin d’accéder au moment angulaire des fragments de fission, l’une des possibilités est d’analyser les propriétés
des particules promptes, qui est l’une des ambitions du projet FIPPS (FIssion Product Prompt gamma-ray
Spectrometer). Une partie de ce travail a été de caractériser les propriétés des spectromètres magnétiques gazeux
à travers des mesures expérimentales et le développement d’une simulation Monte Carlo.

La seconde partie de ce travail a consisté en la mesure de rapports isomériques et en l’extraction de la
distribution du moment angulaire des fragments de fission à l’aide d’un code de désexcitaiton nucléaire. La
mesure d’un noyau doublement magique (132Sn) permet de mettre en lumière les limites actuelles des modèles de
fission.

Enfin la dernière partie de ce travail porte sur la mesure des rendements et des distributions en énergie
cinétique des fragments de fission. Certains modèles prédisent l’existence de modes dans la fission nucléaire. La
région des masses symétriques est dès lors un lieu de choix pour vérifier la validité de ces affirmations.

Il est à noter qu’en parallèle de ces études, un accent fort a été mis sur le développement de méthodes d’analyse
s’appuyant sur des outils statistiques afin notamment d’améliorer l’évaluation des incertitudes expérimentales.

Mots clés : Fission nucléaire, spectromètre de masse LOHENGRIN, spectromètre magnétique gazeux,
rapport isomérique, masses symétriques

Nuclear fission studies : from LOHENGRIN to FIPPS

Abstract : Nuclear fission consists in splitting a nucleus, in general an actinide, into smaller nuclei. Despite
nuclear fission was discovered in 1939 by Hahn and Strassman, fission models cannot predict the fission observables
with an acceptable accuracy for nuclear fuel cycle studies for instance. Improvement of fission models is an
important issue for the knowledge of the process itself and for the applications. To reduce uncertainties of the
nuclear data used in a nuclear reactor simulation, a validation of the models hypothesis is mandatory.

In this work, two features of the nuclear fission were investigated in order to test the resistance of the theories.
One aspect is the study of the symmetric fission fragments through the measurement of their yield and kinetic
energy distribution. The other aspect is the study of the fission fragment angular momentum.

Two techniques are available to assess the angular momentum of a fission fragment. The first one is to look at
the properties of the prompt γ. The new spectrometer FIPPS (FIssion Product Prompt gamma-ray Spectrometer),
is currently under development at the ILL and will combine a fission filter with a large array of γ and neutron
detectors in order to respond to these issues. The first part of this work is dedicated to the study of the properties
of a Gas Filled Magnet (GFM) which is the type of fission filter considered for the FIPPS project.

The second part of this work deals with the measurement of isomeric yields and evaluations of the angular
momentum distribution of fission fragments. The study of the spherical nucleus 132Sn shed the light on the current
limits of fission models.

Finally, the last part of this work is about the measurement of the yields and kinetic energy distributions of
symmetric fission fragments. Since models predict the existence of fission modes, the symmetry region is a suitable
choice to investigate this kind of prediction.

In parallel with all these studies, an emphasis on the development of new methods derived from statistical
tools is achieved in order to better control the uncertainties and estimate the biases.

Keywords : Nuclear fission, mass spectrometer LOHENGRIN, gas filled magnet, isomeric ratio, symmetric
mass
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