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Résumé :

Les rendements des produits de fission font partie des données nucléaires sur lesquelles
reposent les simulations neutroniques. L’objectif de cette theése est d’apporter de nouvelles
mesures de rendements de fission de deux noyaux fissiles : le 24'Pu et 1'223U. Ces noyaux
appartiennent respectivement au cycle du combustible de I'uranium et a celui du thorium.

Ces mesures ont été réalisées aupres du spectrometre de masse Lohengrin de I'Institut
Laue Langevin (ILL) & Grenoble. Le spectrometre est combiné avec une chambre d’ionisa-
tion pour mesurer les rendements en masse de 1'233U et du ?*'Pu et avec un dispositif de
spectrométrie gamma, pour déterminer les rendements isotopiques de 1'233U.

Une nouvelle procédure d’analyse innovante a été mise en place dans le but de maitriser
les systématiques et de réduire les biais expérimentaux. La matrice de variance-covariance
associée a nos mesures de rendements a ainsi pu étre calculée pour la premiere fois.

Mots clés :

Produit de fission, Rendements, 233U, 241Pu, Masse, Charge nucléaire, Energie cinétique,
Charge ionique




Study of the mass, isotopic and kinetic energy distributions of the
23U (ngy, f) and *"'Pu(ny, f) fission products measured at the Lohengrin
mass spectrometer (ILL).

Abstract :

Fission product yields are significant nuclear data for neutronic simulations. The purpose
of this work is to improve fission yield knowledge for two fissile nuclei : 24'Pu and 233U. Those
are respectively involved in the uranium and thorium nuclear fuel cycle.

The measurements are performed at the Lohengrin mass spectrometer of the Institut
Laue-Langevin (ILL) located in Grenoble. The spectrometer is combined with an ionization
chamber to measure mass yields of ?*'Pu and 233U and with a gamma spectrometry set-up
to determine isotopic yields of 233U.

A new analysis method of experimental data has been developed in order to control
systematics and to reduce experimental biases. For the first time, the experimental variance-
covariance matrix of our measured fission yields could be deduced.

Keywords :

Fission product, Yield, 233U, 241 Pu, Mass, Isotopic, Kinetic energy, Ionic charge
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Introduction

L’approvisionnement mondial en énergie primaire est constitué a 80 % par les combus-
tibles fossiles : le charbon, le pétrole et le gaz. Mais les réserves sont limitées. Pour satisfaire
les besoins croissants en énergie et notamment ceux des pays émergents, toutes les voies
sont envisagées : hydraulique, nucléaire, bio-masse, déchets, éolien, solaire ... Dans les an-
nées 50, la France a fait le choix du nucléaire pour son électricité. A présent plus de 75 %
de son électricité est d’origine nucléaire. Cependant, le développement de 1’énergie nucléaire
ne peut avoir lieu que si les deux conditions suivantes sont remplies : I'acceptabilité sociale
et la disponibilité des ressources. Les nouvelles filieres devront donc étre plus stires que les
générations précédentes et plus économes en matieres fissiles. Le fonctionnement des réac-
teurs actuels repose sur la fission de I'uranium 23U, qui ne compose que 0.7 % de 1'uranium
naturel. Le reste étant constitué d’?38U. Il existe deux cycles du combustible permettant de
générer de la matiere fissile : le cycle de I'uranium et celui du thorium. Dans les deux cas, un
élément fertile (respectivement 1'>3%U et le 232Th) capture un neutron, puis par deux décrois-
sances 3— successives va se transformer en élément fissile (respectivement le 239Pu et 1'*33U),
qui peut fissionner sous un flux de neutrons thermiques. Dans le cadre de ce travail, nous
nous sommes intéressés a deux noyaux : le 2'Pu et 1'*)3U qui sont deux éléments fissiles.
Le premier intervient dans le cycle de I'uranium, il apparait notamment si ’on effectue du
multi-recyclage du combustible. Le deuxiéme intervient dans le cycle du thorium comme le
principal élément fissile. La simulation de nouveaux concepts reposent sur la connaissance
des données nucléaires : sections efficaces de fission, section efficace de capture, produits
de fission ... Les produits de fission interviennent notamment dans les calculs de pertes de
réactivité et de chaleur résiduelle. La chaleur résiduelle est un probleme crucial en cas de
scénario accidentel.

L’objectif de ce travail a été d’apporter de nouvelles données sur les rendements de fission
en appliquant une méthode d’analyse innovante et en fournissant pour la premiere fois pour
ce type d’expérience une matrice de variance-covariance expérimentale. Ce document est
composé de sept chapitres :

— Dans le chapitre 1, nous reviendrons plus en détails sur le contexte des données nu-

cléaires, en général, et des rendements des produits de fission, en particulier.

— Puis nous nous intéresserons a 1’état de I’art sur les rendements de fission : modeles
théoriques, données expérimentales et évaluations (chapitre 2).

— Nos mesures ont été faites auprés du spectrometre en masse Lohengrin de I'Institut
Laue Langevin (ILL) & Grenoble. Ce spectrometre a été combiné a une chambre d’io-
nisation pour mesurer les rendements en masse et a un dispositif de spectrométrie ~
pour déterminer les rendements isotopiques (chapitre 3).

— Ce dispositif expérimental permet d’obtenir les distributions en énergie et en charge
ionique des produits de fission. D’une part, ces distributions sont un prérequis in-
contournable a l’analyse des rendements en masse ou isotopique. D’autre part, ces
distributions fournissent des informations sur la fission (chapitre 4).

— L’analyse des rendements en masse est présentée dans le chapitre 5.

— L’analyse des rendements isotopiques est décrite dans le chapitre 6.
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— Les résultats obtenus avec les deux analyses précédentes sont présentés dans le cha-
pitre 7.



CHAPITRE 1

Contexte des données nucléaires

Sommaire
1.1 Les besoins croissants en énergie . . . . . ... ... 23
1.2 L’énergienucléaire . . . . . . . .. ... . oo e 24
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1.4 Motivations pour ’étude du Pu-241 et de I’U-233 . . . . . . ... .. 29
1.5 Conclusion . . . . . . . . . i i i ittt i ittt ettt e 30

Les besoins croissants en énergie et les ressources limitées en combustibles fossiles con-
duisent a étudier différentes sources d’énergie et en particulier la filiere nucléaire. Cette
derniere repose sur deux cycles du combustible possibles : celui de 'uranium et celui du tho-
rium. Le développement de nouveaux concepts et 'amélioration des concepts de réacteurs
existants sont réalisés a l'aide de simulations qui reposent sur les données nucléaires. Ces
dernieres regroupent notamment les sections efficaces et les rendements de fission. Les ren-
dements de fission ont une incidence importante dans les calculs d’évolution du combustible
en réacteur et ceux de la puissance résiduelle. Ces rendements permettent aussi de calculer
les spectres de neutrons retardés et le nombre moyen de neutrons retardés émis par fission.
Ils ont des applications hors de la filiére nucléaire pour 1’étude des neutrinos.

1.1 Les besoins croissants en énergie

Selon les prévisions de I’Agence Internationale de I’Energie (AIE), 'approvisionnement
mondiale en énergie primaire devrait augmenter d’environ 40 % entre 2009 et 2030 (World
Energy Outlook 2011, AIE) [2]. Cet approvisionnement est constitué en 2009 & 81 % par
les combustibles fossiles : le charbon (27 %), le pétrole (33 %) et le gaz (21 %). Le reste de
I'approvisionnement est réparti entre le nucléaire (6 %), 'hydraulique (2 %), la biomasse et
déchets (10 %) et les autres renouvelables (0.8 %).Ce scénario prévoit peu de changements
dans la répartition des énergies dans les besoins finaux mondiaux, & I’exception de 1’électricité
qui devrait progresser de 17 % en 2009 a 22 % en 2030.
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Le tableau 1.1 présente la part des différentes énergies primaires dans la production
d’électricité en France et dans le monde en 2010. Plus de 75 % de 1’électricité produite en
France est d’origine nucléaire, contre environ 13 % dans le monde. Dans les années 50, la
France a fait le choix de développer son parc nucléaire pour diminuer sa dépendance aux
approvisionnements en pétrole.

TABLE 1.1: Production d’électricité par source d’énergie primaire en 2010 (extrait de [2])

% Charbon Pétrole Gaz naturel Nucléaire Hydraulique Autres Total
France 4.7 1.0 4.2 75.9 11.0 3.2 100
Monde 41.0 4.6 22.2 12.9 16.0 3.7 100

1.2 L’énergie nucléaire

Le développement de la filiére nucléaire repose sur deux prérequis : des systemes plus
stirs et plus économes en matiere fissile. Au sein des réacteurs actuels et ceux de la future
génération IV (GEN IV), la chaleur est produite en démarrant et en contrdlant la réaction en
chaine de fission. Dans la plupart des cas, il s’agit de la fission induite par neutron thermique
de I’’5U. Le probléme est que cet isotope, qui est le seul élément fissile & I’état naturel,
ne représente que 0.7 % de I'uranium naturel. Les 99.3 % restants sont de 1'>23U, qui est
un élément fertile. Deux cycles du combustible sont cependant envisageables pour créer des
noyaux fissiles : le cycle de I'uranium et le cycle du thorium. La figure 1.1 représente une
partie de la carte des éléments. Pour chacun des deux cycles, un élément fertile (232Th et 238U)
capture un neutron, et par deux décroissances 3— successives, forme un élément fissile (233U
et 239Pu). La particularité du cycle thorium est qu’il ne posséde pas de noyau fissile disponible
dans la nature. Il faut nécessairement générer 1'>33U dans des réacteurs fonctionnant avec le
cycle de 'uranium, ce qui explique qu’actuellement le cycle de I'uranium soit le cycle utilisé
dans les réacteurs de puissance.
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1.3 Les besoins en rendements de fission

Lors de la fission d’un actinide, le noyau se séparent en deux noyaux de tailles inférieures.
Ces deux noyaux émettent des particules promptes (neutrons et ) et sont alors appelés
produits de fission. Les produits de fission sont de natures tres différentes. La figure 1.2
présente le cas de la fission de I'*3U. Sur cet exemple, la fission d’un seul noyau a engendré
la création de noyaux possédant vingt trois numéros atomiques Z différents (on ne consideére
que les isotopes ayant une probabilité par fission supérieur a 0.5 %). Les modeles théoriques
de ce phénomene complexe et dynamique ne permettent pas a ['’heure actuelle de prévoir les
rendements de fission de maniere satisfaisante pour les applications.

Les différentes applications pour la filiere nucléaire relatives a ces mesures de rendements
sont les calculs d’évolution des réacteurs, les calculs de puissance résiduelle et ’évaluation des
neutrons retardés. Ces rendements sont aussi intéressants pour 1’étude des neutrinos aupres
des réacteurs, qui sont produit a chaque décroissance S— d’un produit de fission.

:‘ Fission de I'233U induite par neutrons thermiques (données provenant de la bibliothéque JEFF-3.1.1) f‘e
3 |4 5 6 [7 [8 |9 |10
L [Be B [c N o [F |Ne
1 |12 13 [14 |15 |16 |17 |18
Na |[Mg Al |Si P S Cl Ar
19 (20 |21 22 (23 |24 |25 |26 |27 |28 |29 (30 (31 (32 |33 (34 |35

K Ca |Sc Ti Vv Cr |Mn |Fe [Co [Ni |Cu [Zn |Ga |Ge |[As |Se |[Br

41 (42 (43 |44 |45 |46 |47 (48 (49 [50 |51

57 |58 |59 |60 |61 (62 (63 |64 |65 |66 |67 |68 |69 (70 (71 (72 |73 |74 |75 |76 (77 (78 (79 |80 |81 (82 (83 (84 |85 |86
La |Ce |Pr [Nd |Pm |Sm |Eu |Gd |[Tb [Dy |Ho |Er |Tm |[Yb [Lu [Hf |[Ta |W |Re |[Os |[Ir Pt |Au |Hg |TI Pb |Bi Po |[At |Rn
87 (88 |8 (90 (91 (92 |93 |94 (95 |96 |97 |98 (99 (100 (101 |102 |103 |104 (105 (106 (107 [108
Fr [Ra [Ac |Th |Pa |U Nb [Pu [Am |Cm |Bk |Cf |Es |Fm |Md [No |Lr Rf |Sg [Bh |Hs [Mt

Z)=probabilité par fission d'obtenir un produit de fission de charge nucléaire Z.

D 0.5 %<Y(2)<10 % . Y(2)>10 %

FIGURE 1.2. Tableau périodique des éléments présentant les différents noyaux produits par la
fission de 1?33 U induite par neutrons thermiques. Les données proviennent de la bibliothéque
JEFF-5.1.1.

1.3.1 Calculs d’évolution des calculs de réacteurs

Lors du fonctionnement du réacteur, le combustible perd en réactivité [3]. Cette derniere
est “la grandeur permettant de mesurer ’écart d’un coeur par rapport a la criticité” (défi-
nition de PASN [4]). Cette perte de réactivité est principalement due a deux facteurs : la
consommation de la matiere fissile et ’apparition des produits de fission qui ont pour certains
une grande probabilité de capturer un neutron. Un des plus connus est le 3°Xe avec une
section efficace de capture pour les neutrons thermiques de 3 x 10° barns, par comparaison
la section efficace de fission de 1'>**U pour les neutrons thermiques est d’environ 600 barns.
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1.3.2 La puissance résiduelle

La puissance résiduelle est “la puissance thermique développée par un réacteur nucléaire
a l’arrét, provenant essentiellement de la radioactivité du combustible nucléaire et des autres
matériaux, ainsi que des fissions résiduelles” (définition de ’ASN [4]). Cette puissance est
particulierement importante pour les scénarios accidentels, mais elle intervient aussi pour
tout arrét normal du réacteur. La figure 1.3 présente la courbe de fission élémentaire (CFE)
de la fission thermique de 1'>3°U. 1l s’agit de la puissance résiduelle émise par la fission
d’un noyau d’?3°U en fonction du temps de refroidissement. Pour mieux mettre en avant les
structures, les courbes de fission élémentaire sont présentées avec en ordonnées, non pas la
puissance exprimée en MeV /s, mais le produit de la puissance fois le temps de refroidissement
exprimé en MeV. La figure 1.4 présente I'incertitude totale de la courbe de fission élémentaire
ainsi que les différentes sources d’ incertitudes qui ont donné ce résultat. Ainsi, la these de
J.-C. Benoit a permis de montrer que 'incertitude sur la puissance résiduelle issue d’une
fission thermique élémentaire de 1'’>?*U provenait en grande majorité de I'incertitude sur les
rendements indépendants de fission [5].
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FIGURE 1.3. Courbe de fission élémentaire (CFE) de la réaction 235 U(ny,,f) (extrait de [5]).
En abscisse le temps de refroidissement depuis la scission, en échelle logarithmique. En
ordonnées, le produit de la puissance résiduelle émise par la fission d’un noyau d?3° U (CFE)
fois le temps de refroidissement. Ce produit est exprimé en MeV par fission.
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—— Rendements de fission

— Périodes
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FIGURE 1.4. Contribution des différentes sources d’incertitudes a lincertitude totale de la
courbe de fission élémentaire de 123U (extrait de [5]). Quel que soit le temps de refroidis-
sement considéré, la principale source d’incertitude est la connaissance des rendements de
fission indépendants.

1.3.3 Les neutrons retardés

Les neutrons retardés sont créés par désintégrations (S-n) des produits de fission. Ils
ne représentent qu’une infime proportion des neutrons créés lors d’une fission. Par exemple,
lors d’une fission thermique de 1’>3°U, leur proportion est 0.68 % ou encore /3, ff =~ 680 pcm.
Cependant ce sont les neutrons retardés qui permettent la conduite du réacteur [3]; il est donc
extrémement important de pouvoir estimer leur nombre moyen et leur spectre précisément.

Leur nombre moyen par fission vy (d= “delayed”) peut étre déterminé en sommant sur
tous les produits de fission 7 :

Vi=Y YoiPui (1.1)
%

avec Y,; le rendement cumulé et P, ; la probabilité d’émission de neutrons retardés du produit
de fission 7 [6].

Le tableau 1.2 présente les résultats obtenus avec le calcul ci-dessus pour différents sys-
temes fissionnants. Ces données sont comparées aux évaluations basées sur des mesures in-
tégrales. Les différences entre ces deux méthodes varient entre -7 % et 23 % suivant le
systeme fissionnant considéré. Ces différences s’expliquent par les fortes incertitudes sur les
rendements cumulés Y,; et sur les P, ;. Actuellement, la méthode par sommation n’est pas
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suffisamment précise pour les applications. Elle est complétée par des mesures intégrales
qui permettent d’évaluer le coefficient 3.7r. Ce coefficient est proportionnel r; mais prend
en compte d’autres parametres comme la distribution en énergie des neutrons retardés au
moment de leur création [7].

TABLE 1.2. Comparaison entre vy évalué dans la bibliothéque JEFF-3.1.1 a partir de mesures
intégrales (I pour Intégral) et vy calculé a partir de la somme (S pour Somme) définie dans
léquation 1.1 avec Y,; et P,; provenant aussi de la bibliothéque JEFF-3.1.1. (extrait de [6]).

Systéme fissionnant 23U (ngy,f)  2°U(nen,f) 2 Pu(ng,f) ZMPu(ng,f)

vy (Intégral) 6.73 x 1073 1.62x 1072 6.50 x 1073  1.60 x 10~

vy (Somme) 724 %1073 148 x 1072 6.05 x 1073 1.23 x 1072
Différence (S-I)/1 +8% 9% -7 % -23 %

1.3.4 Les besoins en dehors de la filiére nucléaire

Les décroissances S— des produits de fission sont accompagnées par ’émission d’anti-
neutrinos. Ainsi, des expériences sur les anti-neutrinos sont mises en place aupres des réac-
teurs nucléaires. Le flux d’anti-neutrinos ainsi que leur spectre en énergie peuvent se calculer
en connaissant le taux de fission dans le réacteur, les rendements de produits de fission ainsi
que les données de décroissances S— [8].

1.4 Motivations pour I’étude du **'Pu et de 1’>3*U

Les noyaux fissiles d’?33U et de 24'Pu interviennent respectivement dans le cycle du
combustible du thorium et celui de 'uranium.

Actuellement, le cycle de 'uranium est le seul qui soit exploité par les réacteurs de
puissance. En France, ces réacteurs peuvent recevoir deux types de combustibles : soit de
l'uranium (UOX), soit un mélange d’uranium et de plutonium (MOX).

L’uranium présent dans la nature est constitué a environ 0.7 % d’?3U (fissile) et & environ
99.3 % d'#8U (fertile). Pour étre transformé en combustible, le minerai duranium subit
plusieurs opérations dont I’enrichissement qui permet d’augmenter la concentration en 23°U.
Apres irradiation dans le réacteur, une partie de 1'’*38U est transformée en plutonium. Parmi
les isotopes produits du plutonium, seuls le 23?Pu et le 24'Pu sont des noyaux fissiles et donc
d’intérét pour la production d’énergie. Lors du retraitement du combustible, le plutonium est
séparé des produits de fission et des autres actinides afin d’étre valorisé avec le combustible
MOX. Le MOX est “un combustible nucléaire mixte a base d’oxyde d’uranium appauvri et
d’oxyde de plutonium issu du retraitement“ (définition de ’ASN [4]). Il est largement utilisé
par 'exploitant EDF dans les centrales frangaises. En 2013, 22 réacteurs sur 58 contiennent
du combustible MOX et 24 ont 'autorisation de ’ASN. Le tableau 1.3 présente le vecteur
isotopique du plutonium dans un combustible MOX non-irradié. Le 241 Pu représente environ
18 % de la matiere fissile dans ce combustible. Ainsi, la simulation de réacteurs contenant du
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MOX nécessite des données nucléaires précises relatives & cet isotope comme les rendements
de produits de fission.

TABLE 1.3. Vecteur isotopique du plutonium dans un combustible MOX non-irradié (ex-
trait [9]).

Isotopes du Plutonium % isotopique % fissile

Pu-238 2.9 -
Pu-239 53.0 82.4
Pu-240 25.0 -
Pu-241 11.3 17.6
Pu-242 7.9 -

Le cycle du thorium ne contient pas d’isotope fissile présent naturellement. Ainsi avant
de pouvoir démarrer une filiere thorium, il faut produire une quantité suffisante d’?33U. De
nombreuses études de faisabilité de réacteurs utilisants le cycle thorium sont menées au
CNRS [10, 11]. Par ailleurs, 1'utilisation du cycle thorium-233U est au coeur du programme
indien en trois étapes pour la production d’énergie nucléaire [12, 13, 14] :

— Réacteurs a eau lourde pressurisée fonctionnant avec de 'uranium naturel (non enrichi)

qui permettent de produire du plutonium

— Réacteurs rapides surgénérateurs dont le combustible est principalement basé sur le

Pu
— Mise en place d’une filiere thorium et production d’233U

L'233U est le principale élément fissile de ce cycle du thorium. Si 'on veut étudier des
réacteurs fonctionnant avec ce cycle du combustible, il est donc indispensable de compléter
les bibliotheques de données nucléaires pour pouvoir réduire l'incertitude lors des simulations.

1.5 Conclusion

Le développement de la filiere nucléaire nécessite de concevoir de nouveaux réacteurs plus
stirs et plus économes en matiere fissile. La conception repose sur des simulations numériques
qui sont alimentées par des bibliotheques de données nucléaires. Ces données nucléaires
sont constituées entre autres des différentes sections efficaces, des données de décroissances
radioactives et des rendements de fission. Les rendements de fission interviennent notamment
dans les calculs d’évolution des réacteurs, qui fournissent la marge de réactivité et dans
les calculs de puissances résiduelles, qui sont notamment importants en cas de scénario
accidentel. Ces rendements de fission doivent étre connus avec une bonne précision pour
diminuer l'incertitude dans les simulations. Dans le chapitre 2, nous présenterons un état
de I’art sur les modeles, les données évaluées et les expériences, relatives aux rendements de
fission.



CHAPITRE 2

Modeles, mesures et évaluations
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Le phénomene de fission est décrit par différents modeles théoriques, qui permettent de
calculer des rendements de produits de fission. Ces calculs ont une précision insuffisante
pour les applications. Ces rendements de fission ont par ailleurs été mesurés par différentes
techniques, comme la radiochimie ou la spectrométrie de masse. Les résultats de ces mesures
sont la base des évaluations qui servent de données d’entrée aux simulations. Ces évaluations
sont réunies dans des bibliotheques, dont les trois les plus utilisées sont présentées dans ce

chapitre.
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2.1 Les modéles de fission

2.1.1 Phénomeéne de fission
2.1.1.1 Un bref historique

La découverte du phénomene de fission est généralement attribuée a ’article de Hahn et
Strassman, publié le 6 janvier 1939 [15]. Cet article traite de l'existence d’éléments dont le
numéro atomique est plus petit que celui de I'uranium, aprées son irradiation par des neutrons.
En février de la méme année, Lise Meitner et son neveu Otto Hahn formulent pour la premiere
fois I’hypothese de 'existence du phénomene de fission [16]. Quelques mois plus tard, en
septembre 1939, Bohr et Wheeler fournissent une modélisation de ce phénomene sur la base
du modeéle de la goutte liquide [17]. Durant les décennies qui ont suivi, de nombreux travaux
ont été effectués tant sur le plan théorique qu’expérimental pour modéliser ce phénomeéne,
qui encore aujourd’hui ne peut étre compléetement décrit par un seul modele.

2.1.1.2 Définitions et systématiques liées aux rendements

Durant la fission (fig. 2.1), un noyau se scinde, dans la majorité des cas, en deux noyaux
de taille inférieure. Ces noyaux, appelés fragments de fission (FF), sont dans un état suffi-
samment excité pour permettre I’émission de particules promptes telles les neutrons ou les
rayonnements gamma 1071° s aprés la scission (voir ref. [18], ch.8, p.288). Apres 1’émission de
ces particules promptes, les noyaux sont appelés produits de fissions (PF) et leur probabilité
de création est appelée rendement indépendant. Par la suite, ces noyaux qui ont un excédant
de neutrons rejoindront la vallée de stabilité par décroissance (-, par transition isomérique
et pour un faible pourcentage d’entre eux par décroissance (/3-,n). Les rendements obtenus
apres ’émission de ces particules retardées sont appelés rendements cumulés.

Dans de tres rares cas (0.2 & 0.4 %) [18], la fission peut produire une troisieme particule,
on parlera alors de fission ternaire. Ce phénomene sera négligé dans la suite de notre étude
pour ne considérer que la fission binaire, qui est trés majoritaire.

La fission peut étre soit spontanée, comme par exemple celle du 2°?Cf avec une demi-vie
de 2.64 ans, soit induite par une particule comme la fission induite par neutron de I'uranium
2357, Dans le cas de la fission induite par neutron, qui sera la seule considérée dans la suite
du document, le noyau fissionnant (Ap, Zr) est un noyau composé qui possede un numéro
atomique Zp et un nombre de nucléons ou nombre de masse Ap. Par exemple, pour la
réaction 23°U(n,f), le noyau de la cible est le (235,92) alors que le noyau fissionnant est le
(236,92). Les lois de conservation imposent que les deux fragments de fission, notés (A7, Z1)
et (A%, Z5) satisfassent les relations suivantes :

Ap = A]+ A5 (conservation de la masse)

Zr = Z1+ Zy (conservation de la charge nucléaire)

La fission nucléaire est majoritairement asymétrique, c’est-a-dire que les deux noyaux
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créés sont de tailles inégales. Cette particularité conduit a la fameuse “courbe a deux bosses”
des rendements de fission.

temps
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FIGURE 2.1. Schéma du processus de fission induit par neutron. En suivant la ligne du temps :
A gauche : le neutron incident entraine la fission de l'actinide. Au milieu : deux nouveaux
noyauz sont créés, ce sont les fragments de fission (FF). A droite : aprés l’émission des
particules promptes (neutrons et rayonnements vy ), les deur noyaux sont nommés “produits
de fission” (PF). Les produits de fission peuvent encore émettre des particules retardées :
électrons (B-), anti-neutrinos (Ve ), neutrons (n), rayonnements .

2.1.2 Introduction aux différents modeles de fission

Pour décrire le phénomene de fission et prédire les rendements, de nombreux modeles ont
été élaborés. Certains cherchent avant tout a reproduire au mieux les données expérimentales,
il s’agit souvent de modeles phénoménologiques qui s’ajustent en grande partie sur les données
disponibles. Ils jouent un réle important dans les évaluations et deux d’entre eux, le modele
de Wahl et le code GEF, sont présentés a la section 2.3.

Les modeles théoriques abordent le phénomene de fission sous différents aspects. Le mo-
dele de la goutte liquide étudie les degrés de liberté collectifs du noyau, il s’agit d’un mo-
déle macroscopique (§ 2.1.3). A l'opposé, la théorie Hartree-Fock est qualifiée de microscopique
car elle est basée uniquement sur les interactions nucléon-nucléon pour déterminer 1’énergie
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potentielle en fonction de la déformation du noyau (§ 2.1.6). Entre ces deux extrémes, la mé-
thode de Strutinsky est un modele macroscopique-microscopique qui allie a la goutte liquide
des corrections de couches (§ 2.1.4).

Les modeles peuvent aussi se classer suivant qu’ils prennent ou non en compte les effets
dynamiques. Cela est extrémement important dans le cas des rendements, car les largeurs
des distributions sont expliquées par la dynamique. Sans ces effets, un modeéle ne fournit, en
général, que les valeurs moyennes du pic léger et du pic lourd.

2.1.3 Modele de la goutte liquide

Le modele de la goutte liquide, ou Liquid Drop Model (LDM), avait déja été développé
en 1928 par Georges Gamow pour expliquer les décroissances o, quand en février 1939 Lise
Meitner et Otto Robert Frisch proposérent de I'appliquer au phénomeéne de fission [16, 19].
En septembre 1939, grace a ce modele, Niels Bohr et John Archibald Wheeler publie un
article qui décrit pour la premiére fois en détail le mécanisme de la fission [17].

L’énergie de liaison 4B d’'un noyau 4X de masse A et de numéro atomique Z correspond
a la différence entre I’énergie au repos d’un noyau et la somme des énergies au repos de ses
nucléons :

4B = (ZM, + (A — Z)M,, — M(A, Z))c* (2.1)

avec My, My, et M (A, Z) les masses du proton, du neutron et du noyau %X.

Dans le modeéle de la goutte liquide, ou le noyau est représenté de facon macroscopique
par une goutte liquide incompressible et uniformément chargée [18], I’énergie de liaison est la
somme d’un terme de volume, proportionnel & A, d’un terme de surface, proportionnel & A2/3,
d’un terme coulombien, d’un terme de symétrie et enfin d’un terme d’appariement (eq. 2.2).
Le terme d’appariement ¢ peut prendre trois valeurs : il est égal & +12/v/A si N et Z sont
pairs, & 0 si 'un est pair et 'autre impair et & —12/ V/A si N et Z sont impairs.

acZ(Z —1) aqs(N — Z)?

AR — — 2/3 _ _
7B = ayA —asA e I + d (2.2)
volume surface appariement

coulombien symétrie

Puisque le noyau est supposé incompressible, seuls les termes de surface et coulombien
jouent un role lors de la déformation.

La figure 2.2 présente I’énergie potentielle du noyau de 2*°Pu prédite par le modele de
la goutte liquide (trait discontinu). Sur la figure du haut, ce modele prévoit une barriére
de fission a une bosse, alors que la présence d’un second puit de potentiel est observée
expérimentalement avec la découverte des isomeres de fission [20].

Sur la figure du bas, I’énergie potentielle présente un minimum pour la fission symétrique,
ce qui n’est pas compatible avec les mesures de rendements de fission.
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Les prédictions d’une barriére de fission & une bosse et d’une fission symétrique consti-
tuent les principales limites du modele de la goutte liquide.
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FIGURE 2.2. L’énergie potentielle de déformation du noyau de **Pu exprimée en fonction
de deux paramétres. Sur le graphe supérieur ce paramétre est un paramétre de déformation
Yy pour une répartition symétrique des nucléons entre les deux fragments naissants. Sur le
graphe inférieur, le paramétre correspond a l'asymétrie des fragments (0 correspondant a
une fission symétrique). Le trait discontinu correspond au modéle de la goutte liquide, avec
une barriére de fission d une bosse et une fission majoritairement symétrique. En y ajoutant
les effets de couches (trait continu), la barriére de fission présente deuz bosses et la fission
devient majoritairement asymétrique (extrait de [21]).

2.1.4 Modele de Strutinsky

Le modele de Strutinsky repose sur celui de la goutte liquide auquel sont ajoutées des
corrections d’effets de couches, ce qui en fait un modele microscopique-macroscopique. Sur la
figure 2.2, le modele de Strutinsky est représenté par le trait continu. Les corrections d’effets
de couche apportées au modele de la goutte liquide permettent de prévoir la prépondérance
de la fission asymétrique sur la fission symétrique et de modéliser une barriére de fission a
deux bosses.

Ce modele s’appuie sur le travail de Nilsson, dans lequel sont calculées les positions
des niveaux d’excitations des nucléons en fonction de la déformation du noyau [22, 23, 24].
L’énergie totale du noyau est égale a la somme de ’énergie prévue par le modele de la goutte
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liquide B et d’une énergie de correction dU liée aux effets de couches, et cela pour chaque
déformation du noyau. L’énergie de correction dU correspond & la différence entre 1’énergie
du noyau U calculé avec le travail de Nilsson et 1’énergie du noyau U calculée avec une
distribution uniforme des niveaux d’énergie (eq. 2.3).

SU=U-U (2.3)

2.1.5 Finite Range Liquid Drop Model (FRLDM)

Comme le modéle de Strutinsky, le “Finite Range Liquid Drop Model” est construit sur
le modele de la goutte liquide auquel sont associés des effets de couches. L’énergie potentielle
du noyau, qui dépend de quinze parametres, est calculée pour pres de trois millions de points
dont les coordonnées sont exprimées dans un espace a cinq dimensions de déformation :
I’élongation, I’asymétrie, la déformation du noyau de gauche, la déformation du noyau de
droite et enfin la largeur du col (fig. 2.3). La surface d’énergie potentielle, une fois calculée,
permet de définir la ou les différentes vallées que peut suivre le noyau du point selle au
point de scission [25, 26, 27]. Les valeurs moyennes du fragment lourd et du fragment léger
peuvent étre déduites de la détermination de ces vallées (fig. 2.4). Par exemple, les valeurs
moyennes des masses des fragments légers A% et lourds A%LI de la fission induite par neutrons
thermiques de I’ 233U et du 2*'Pu sont :

¢

WU A7~ 96 MPpu o Ay~ 107
A~ 138 A~ 135

Q,
4(;)1 Q, Elongation (fission direction)
%DO ag (M1-M2)/(M1+M2) Mass asymmetry
15 g, Left fragment deformation
®
1®5 &, Right fragment deformation
15 d Neck

= 2 767 500 grid points — 156 615 unphysical points
= 2610 885 physical grid points

FIGURE 2.3. Les cing paramétres de déformation utilisés dans le calcul de Méller (extrait
de [27]).
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FIGURE 2.4. Masse moyenne du fragment lourd et du fragment léger en fonction du systéme
fissionnant (extrait de [27]). Les six figures correspondent da siz charges nucléaires différentes
de noyauz fissionnants : 90 (Th), 92 (U), 94 (Pu), 96 (Cm), 98 (Cf) et 100 (Fm). L’aze des
abscisses représente la masse du noyau composé. Les ronds pleins correspondent aux données
expérimentales et les ronds vides aux données calculées.
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2.1.6 Time-dependent Hartree-Fock approximation

Le noyau est un systeme de A nucléons, qui interagissent entre eux. Dans 'approximation
Hartree-Fock-Bogoliubov, 'interaction entre deux nucléons est ramenée a une interaction
effective nucléon-noyau. Ainsi le probléme & A corps est ramené & un probléme & un corps [28,
29, 30, 31, 32, 33, 34, 35].

Dans une premiere étape, la surface d’énergie potentielle du noyau est déterminée dans un
cadre statique grace aux calculs de type Hartree-Fock-Bogoliubov ; dans une seconde étape,
les calculs dynamiques sont effectués en propageant la fonction d’onde dans cette surface
d’énergie potentielle [34]. La prise en compte de ces effets dynamiques a pour effet d’élargir
la distribution en masse des fragments lourds et légers, comme le montre la figure 2.5.

10"

NI |

60 80 100 120 140 160 180
Fragment Mass

FIGURE 2.5. Comparaison de la distribution des rendements en masse calculée avec un modeéle
statique avec un paramétre de déformation (ligne en pointillés), un modéle dynamique (trait
continu) et par l’évaluation de Wahl (trait discontinu) (extrait de [34])

2.1.7 Modéle de Wilkins

Le modele de Wilkins ou “scission-point model” est statique. D’une part il suppose que
la distribution des fragments est déterminée pres ou au niveau de la scission & partir des
énergies potentielles des deux fragments naissants [36] et d’autre part, il repose sur I’hypo-
these d’un équilibre statistique des degrés de liberté collectifs ce qui permet de définir le
parametre de température T,,;. L'énergie totale du systéme au point de scission (eq. 2.4) est
la somme des contributions de la goutte liquide, des corrections de couches et de parité pour
chaque fragment, des interactions coulombiennes et des potentiels nucléaires entre les deux
noyaux naissants, qui sont modélisés par deux ellipsoides de révolution coaxiales séparées
d’une distance d. La nappe de potentiel est fonction de la déformation 5 et dépend de trois
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parametres : la température collective Ty, 'énergie intrinseque d’excitation des fragments
caractérisée par une température 7 et la distance entre les ellipsoides d. Ces parametres ne
sont pas déterminés par la théorie et peuvent étre ajustés sur les données expérimentales.

V(N1, Z1,B1, No, Z3, B2, 7,d) =
Vip1 (Nl, Z1, ﬁl) + VLDQ(NQ, Zs, ,82) goutte liquide
S1(N1, p1,7) + S1(Z1, B1,7) + S2(Na, B2, 7) + So(Z2, P2, 7) effets de couches
Pl(Nl, ,31, T) + Pl(Zl, 51, T) + PQ(NQ, ﬂg, T) + Pg(ZQ, ﬁg, 7') parité
Vo (N1, Z1, B1, Na, Za, f2,d)  intéraction coulombienne
Vo(N1, Z1, B1, Na, Za, B2,d) intéraction nucléaire
(2.4)

La figure 2.6 présente la distribution en masse de 1'*6U calculée avec le modele de Wilkins.
Cette distribution est comparée aux données expérimentales de la fission de 1’>3°U(nyy,,f). Le
calcul n’est pas compatible avec ’expérience. Il se limite & prédire la prépondérance de la
fission asymétrique sur la fission symétrique.

Ce modele fait I'objet de nouveaux développements & la DSM/DAM au sein du code
SPY [37].
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FIGURE 2.6. Comparaison des distributions en masse calculées de 1?36 U (ligne en pointillés)
avec les données expérimentales de 123° U(ny,,f) (ligne continue) (extrait de [36]).
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2.1.8 Modéle de Brosa

Le modele de Brosa est un modele statique qui décrit la fission spontanée ou la fission
induite de basse énergie [38, § 1.2]. Ce modele repose d’une part sur l’existence de plusieurs
formes possibles du noyau au moment de la scission (« multichannel fission ») et d’autre part,
sur la rupture aléatoire du col au moment de la scission (« random neck rupture ») [18, 39, 40].

Les trois formes de pré-scission proposées par Brosa sont :

— Super Long (SL) : une forme symétrique tres longue

— Standard I (S I) : une forme modérément asymétrique et relativement compact, d’ou
une énergie cinétique totale importante. L’énergie cinétique totale est égale a la somme
de I’énergie cinétique de chacun des fragment.

— Standard II (S II) : une forme plus asymétrique et moins compact que le standard I.

La figure 2.7 présente la contribution de chacun des modes aux rendements des fragments
de fission en fonction leur masse et de leur énergie totale. Outre les trois modes présentés
ci-dessus, l'article de Siegler fait apparaitre un quatrieme mode (S III) [41].
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FIGURE 2.7. Rendements des fragments de fission du **" Np(n,f) induite par des neutrons
incidents de 5.5 MeV. Ces rendements sont exprimés en fonction de la masse des fragments
(axe des abscisses) et de l’énergie cinétique totale (aze des ordonnées) (extrait de [}1]).

La rupture aléatoire du col permet d’expliquer les largeurs des distributions des rende-
ments, malgré 'absence de dynamique dans le modeéle.
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2.2 Les différentes méthodes expérimentales de mesures de
rendements de fission

2.2.1 Mesures par radiochimie

Apres la découverte de la fission, de nombreuses expériences ont été mises en place pour
mesurer notamment les rendements de fission qui étaient le plus souvent déterminés par ra-
diochimie ([42], ch.15). Cette méthode consiste a irradier un échantillon d’éléments fissiles
dans un flux de neutrons, puis effectuer une séparation isotopique et enfin suivre les dé-
croissances du produit de fission considéré avec soit un compteur 3, soit un détecteur vy qui
peut étre de type Nal [43]. L’analyse de ces mesures est dépendante de la connaissance de
données nucléaires comme le temps de demi-vie ou les intensités v (nombre de « produit par
décroissance du noyau). Une autre contrainte est le temps de séparation isotopique, qui per-
met de mesurer uniquement des rendements cumulés. Certaines techniques permettent une
séparation chimique suffisamment rapide pour permettre de mesurer des éléments ayant une
demi-vie de l'ordre de la minute [44]. Il est important de noter que, plus la spectrométrie
permet de séparer les différents noyaux, moins la séparation chimique est nécessaire ([18],
ch.8). La radiochimie comparée & des méthodes basées sur 1'énergie cinétique, ou le temps de
vol, présente une excellente capacité & identifier un noyau tant en charge atomique Z qu’en
masse A. Elle ne s’adresse cependant qu’a la mesure d’éléments radioactifs.

Une variante de cette méthode, qui a été initiée a la méme époque, est composée d’une
irradiation d’un échantillon, d’une dilution isotopique (qui est une séparation isotopique) et
enfin d’une spectrométrie de masse conventionnelle [45, 46].

2.2.2 Mesures par spectrométrie de masse

Le principal avantage de cette méthode est d’accéder aux rendements indépendants de
fission.

L’exemple le plus connu est celui du spectrometre Lohengrin, dont le fonctionnement
sera détaillé d’avantage dans le chapitre 3. Il combine l'utilisation de champs magnétique
et électrique qui permet une sélection des produits de fission suivant deux parametres A/q
et E/q avec A la masse, ¢ la charge ionique et E ’énergie cinétique. Dans certains cas, la
présence de ratios A/q (ex. 95/19 = 100/20 = 105/21) identiques ou similaires ne permettent
pas la séparation. Pour remédier a ce probleme, une chambre d’ionisation est installée a la
sortie du spectrometre afin de mesurer ’énergie cinétique des ions.

Le spectrometre Cosi-Fan-Tutte combine un détecteur start, un détecteur stop et une
chambre d’ionisation. Les deux premiers détecteurs fournissent un temps de vol qui peut
étre converti en vitesse v. La chambre d’ionisation donne 1’énergie cinétique F ainsi qu'un
parametre lié a la courbe de Bragg (). La vitesse et 1’énergie cinétique permettent d’accéder
a la masse m du produit de fission, via la formule £ = %mvz, avec une résolution d’environ
0.8%. Le parametre @@, quant a lui, permet de distinguer différents isotopes au sein d’une
méme masse, uniquement dans le cas du pic léger.
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2.2.3 Cinématique inverse

Les expériences en cinématique inverse, développées & GSI (Darmstadt), se caractérisent
par I'envoi d’une particule lourde, accélérée, sur une cible de particules plus légeres [47]. Les
fragments émis sortent de la cible avec un mouvement général vers 'avant. Cette anisotropie
d’émission est due a la conservation de la quantité de mouvement avant et apres la fission
(tableau 2.1). Les fragments sortent de la cible dépourvus de leur corteége électronique, car
ils ont une grande énergie cinétique provenant de celle du projectile. La charge ionique ¢
est donc égale a la charge atomique Z, ce qui permet la détermination directe des rende-
ments isotopiques. Un autre avantage est d’offrir une acceptance élevée, due a ’anisotropie
d’émission des fragments.

Cependant, cette méthode fournit des données pour des énergies de neutrons incidents
trés supérieures a celles rencontrées dans les réacteurs rapides. En effet, dans ces expériences,
Pénergie d’excitation du systéme fissionnant est d’environ 12 MeV (fig. 2.8), ce qui correspond
a une énergie du neutron incident d’environ 6 MeV, alors que 1’énergie moyenne des neutrons
dans les réacteurs rapides est généralement inférieure au MeV.

TABLE 2.1: Quantités de mouvement pour deux exemples de réactions

Cinématique directe Cinématique inversée
Réaction p(?38U, f) B8U(p, f)
Quantité de mouvement du centre  pénm = p23sy = Pn DPCM = D23oy = D23sy
de masse CM ~ 238U
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FIGURE 2.8. Energie d’excitation du noyau d®®U (extrait de [}S]). Le mazimum de la
distribution correspond a une énergie d’excitation de 12 MeV.
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2.2.4 Méthode 2E ou méthode de Schmitt

La méthode de Schmitt [49], souvent appelée méthode 2E, permet d’obtenir les distribu-
tions en masse, en énergie et la corrélation entre énergie et masse des produits de fission avant
I’émission des neutrons prompts en mesurant en coincidence 1’énergie des deux fragments.
Auparavant, ces distributions avaient été établies avec une double chambre d’ionisation, mais
aussi en mesurant en coincidence le temps de vol [50] (méthode plus précise que celle de la
double chambre d’ionisation) et enfin en mesurant en coincidence 1’énergie de deux ou trois
ions [51, 50, 52].

La méthode de Schmitt a été largement reprise pour différents noyaux y compris I'uranium
233 [53, 54] et le plutonium 241 [55, 56, 57, 58].

Le dispositif expérimental est constitué d’une cible fine, placée sous un flux de neutrons
et entourée de deux détecteurs semi-conducteurs qui mesurent 1’énergie cinétique des pro-
duits de fission complémentaires. La cible doit étre suffisamment fine pour limiter les pertes
d’énergie des fragments. Les détecteurs semi-conducteurs [59] présentent une surface rela-
tivement grande de plusieurs cm?, ce qui permet d’avoir un haut taux de comptage. Ces
détecteurs ont une réponse linéaire en fonction de ’énergie de I'ion, pour une masse donnée
et leur résolution est plutét bonne avec une largeur a mi-hauteur inférieure a 1.5 MeV.

Cette méthode présente, en revanche, deux obstacles importants. D’une part, la réponse
des détecteurs dépend de la masse du noyau incident. D’autre part, ’énergie mesurée est
celle des fragments apres 1’émission des neutrons prompts.

Cette méthode suppose la connaissance a priori du nombre de neutrons prompts émis
par chacun des fragments (courbe en dents de scie ou en anglais “saw tooth”). La premieére
étape de 'analyse est d’établir de facon théorique les relations entre ’énergie cinétique des
fragments I}, et des produits Fj; en fonction de la masse des fragments m;, des produits m;
et du noyau fissionnant A ainsi que du nombre de neutrons prompts émis v; (m; = m; —v;).

miE;; = m3E}, (conservation de la quantité de mouvement)
mj +m5 = A (conservation de la masse)
En supposant que I’émission des neutrons est isotrope dans le centre de masse :

AE}s 1+ 1/1/m1
avec {1 = —————
B + Ea(1+&1) L+ va/my

mi = (2.5)
Pour obtenir mj3, il suffit d’échanger les indices 1 et 2. Dans la plupart des cas, le nombre
de neutrons prompts émis (11 et o) par chaque fragment n’est pas connu en fonction &

la fois de la masse et de I’énergie, alors que cette donnée est nécessaire a la résolution de
Iéquation (2.5).

En conséquence, le choix fait par cette méthode est de calculer les masses provisionnelles
w; des fragments liées aux énergies mesurées Ej1 et FEyo par des relations simples (eq. 2.6 et
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2.7), puis de corriger les distributions de Deffet de 1’émission des neutrons. Les masses provi-
sionnelles ainsi que 1’énergie sont souvent présentées sur un histogramme en deux dimensions,
dans les travaux mettant en pratique la méthode de Schmitt ; 'exemple de la figure 2.9 est
extrait de l’article de Pleasonton relatif & la fission thermique de 1'>33U [1].

p1Er = p2Ey (2.6)
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FIGURE 2.9. Figure caractéristique de la procédure de Schmitt : le taur de comptage en
fonction du rapport des masses provisoires i /uo et de l'énergie totale Ey en MeV pour la
fission thermique de 233 U. (extrait de [1])
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2.2.5 Spectrométrie de masse suivie par une spectromeétrie

La combinaison d’une spectrométrie de masse et d’une spectrométrie v permet de mesurer
les rendements isotopiques indépendants de produits de fission. Tout d’abord, le spectrometre
de masse fournit un faisceau de produits de fission contenant seulement quelques masses.
Puis, les produits de fission sont arrétés sur un support amovible. Ils décroissent ensuite par
désintégrations S—, (8—,n) et par transitions isomériques, en émettant des rayonnements -y
a des énergies caractéristiques. Ces v sont détectés par un dispositif de spectrométrie ~y
constitué de plusieurs détecteurs Ge. Ces détecteurs Ge ont une excellente résolution en
énergie de quelques keV, ce qui permet de séparer les nombreuses raies . Cela n’était pas
possible avec les scintillateurs, qui ont une bien moins bonne résolution comme le montre la
figure 2.10.

128

o

FIGURE 2.10. Spectre v mesuré avec un scintillateur Na(I) (courbe du haut) et un détecteur
germanium (courbe du bas) (extrait de [60]). La source est constituée d'9™ Ag et d™10™ Ag.
L’azxe des abscisses est en keV. L’axe des ordonnées en nombre de coups.

Cette méthode a été mise en place par Jean Galy aupres du séparateur en ligne d’iso-
topes OSIRIS & Studsvik, pour mesurer les rendements isotopiques des produits de la fission
de 1'?33U induite par neutrons rapides [61]. Cette méthode a aussi été mise en place aupres
du spectrometre Lohengrin de I'Institut Laue Langevin, par Adeline Bail, afin de mesu-
rer les rendements isotopiques de plusieurs produits de fission du pic lourd de la réaction
B9Pu(ng,f) [62, 63].

Cette méthode est la seule qui permet d’obtenir des rendements indépendants isotopiques
du pic lourd. Cependant les isotopes mesurés doivent répondre & deux criteres. Tout d’abord,
les données nucléaires relatives a cet isotope, comme 'intensité v ou les rapports d’embran-
chement, doivent étre connus. Ensuite, il doit étre radioactif avec un temps de demi-vie ne
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dépassant pas quelques heures.
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2.3 L’évaluation des grandeurs physiques relatives aux ren-
dements de fission

2.3.1 Les trois principales bibliothéques : JEFF, ENDF /B et JENDL

Les trois principales bibliothéques sont européenne JEFF (Joint Evaluated Fission and
Fusion File project), américaine ENDF /B (Evaluated Nuclear Data File) et japonaise JENDL
(Japanese Evaluated Nuclear Data Library). Ce sont des bases de données nucléaires, cons-
truites pour alimenter les codes de simulation. Elles sont écrites au format ASCII suivant des
conventions partagées au niveau international (ENDF-6). Ces évaluations ont été réalisées
en se basant sur des mesures et des modeéles dans le but d’obtenir des données nucléaires
précises et completes dans le cadre des applications.

JEFF [64] et les deux autres bibliotheques présentent les rendements indépendants et
cumulés avec leur erreur. Pour étre évalué dans JEFF, un systéme fissionnant doit contribuer
au minimum & 0.1% au taux de fission dans les applications et plus la contribution est
grande plus la précision requise sur les rendements augmente. L’évaluation des rendements
dans JEFF est réalisée a partir de deux types de données expérimentales : les rendements
absolus, qui sont exprimés en nucléides produits par fission, et les rendements relatifs, qui sont
exprimés en fonction du rendement d’un deuxiéme nucléide. A chaque mesure, une erreur
doit étre associée, qui dépend principalement de la méthode expérimentale. Par exemple,
pour les mesures par spectrométrie de masse, ’erreur utilisée est celle citée par 'auteur si
elle est supérieure a 1%, sinon elle est fixée a 1%. La moyenne des différentes mesures est
pondérée par l'inverse de la variance. A partir du test du x2, il est possible d’estimer la
probabilité qu’a une mesure d’étre cohérente. Apres vérification des cas les plus extrémes
(probabilité inférieure & 1%), une procédure automatique est appliquée pour augmenter les
erreurs et donc diminuer le poids des mesures trop éloignées de la moyenne (“the automatic
down-weighting procedure”). A cette étape, les modeles entrent en jeu pour compléter les
données manquantes. D’une part, les rendements en masse Y (A) peuvent étre approchés par
la somme de plusieurs gaussiennes. D’autre part, les rendements indépendants fractionnels
peuvent étre estimés avec le modele Z,, décrit par Wahl qui est plus amplement détaillé
au paragraphe suivant. La derniére étape consiste en ’ajustement des données pour qu’elles
satisfassent les lois de conservations en masse et en charge.

La derniére version de I’évaluation américaine ENDF /B-VIIL.1 pour les rendements de
fission varie peu de la précédente version ENDF/B-VIL0 (& I’exception de la fission du 23?Pu
par des neutrons de 14 MeV) [65], qui elle-méme est tirée de ENDF/B-VI.8 sans aucun
changement ([66], p. 3003). A la différence de I’évaluation des rendements de fission dans
JEFF, la premieére étape consiste a évaluer les rendements via les modéles puis de fusionner
ces données avec les mesures [67].

L’évaluation japonaise des rendements de fission JENDL/FPY-2011 (FPY : “Fission
Product Yield data”) est basée sur I’évaluation américaine ENDF/B-VI avec quelques mo-
difications pour étre cohérente avec sa bibliotheque de décroissances radioactives JENDL/
FPD-2011 (FPD : “Fission Product Decay data”). Par exemple, certains noyaux présents
dans la bibliotheque japonaise de décroissances n’apparaissent pas dans ENDF/B-VI, leur
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rendements ont donc été calculés a partir d'un modele ([68], p. 48).

2.3.2 Le modéle de Wahl, un modele empirique

En 1988, Arthur C. Wahl [69] propose deux modéles empiriques Z, et A; qui décrivent
respectivement la dispersion de la charge nucléaire pour une masse donnée et la dispersion
de la masse pour une charge nucléaire donnée. Les modeles empiriques sont basés sur des
mesures expérimentales et les données caractéristiques des distributions de rendements de
fission deviennent les parametres de ces modeles, déterminés par la méthode des moindres
carrés. Le principal avantage de ce type de modele est d’estimer des données qui n’ont pu
étre mesurées et de leur associer une erreur.

2.3.2.1 Le modeéle Z, pour les rendements indépendants fractionnaires

Il s’agit du plus simple des deux modeéles. La dispersion de la charge nucléaire, exprimée
sous la forme de rendements indépendants fractionnaires de fission FI (Fractionnal Indepen-
dant yields) : FI(A,Z) =Y (A,Z)/Y (A), est décrite par une loi normale de moyenne Z,(A)
et d’écart-type oz(A). Cette loi normale est modulée par les effets pairs-impairs des protons
et des neutrons.

Dans un premier temps, les parametres du modele sont calculés pour le pic lourd car sa
position tant pour la charge nucléaire que pour la masse varie peu avec le systeme fissionnant
(AF, ZF). Dans un deuxiéme temps, les parameétres sont déterminés pour le pic léger grace
aux relations de conservation de la masse (eq. 2.8) et de la charge nucléaire (eq. 2.9). Les in-
dices H (“Heavy”) et L (“Light”) indiquent qu’il s’agit respectivement du fragment lourd et
du fragment léger. L’exposant prime fait référence aux noyaux pré-neutrons prompts. Durant
la fission, le rapport entre charge nucléaire et masse (Zr/Ap) varie peu ce qui permet de défi-
nir la charge moyenne Z,, pour une masse A’ donnée a partir de la charge Zycp = A'(Zr/AF)
(“Unchanged Charge Density” ou Conservation de la densité de charge) (eq. 2.10 et 2.11).
Le rendement indépendant fractionnaire de fission FI(A, Z) est défini dans ’équation 2.12
avec Zp(A) la charge nucléaire moyenne, oz(A) I'écart-type, F'(A) le coefficient de correction
des effets pair-impair (tab. 2.2 avec Fy et Fiy les facteurs correctifs pour les protons et les
neutrons respectivement) et N(A) le coefficient de normalisation. N(A) permet de s’assurer
que Y., FI(A,Z) = 1. N(A) intervient car les propriétés intrinseques de normalisation de la
distribution normale ont été perdues avec I'application des corrections des effets pair-impair.

Ap = Ay + A’ (conservation de la masse) (2.8)

Zp = Zpg+ Z, (conservation de la charge nucléaire) (2.9)

Zy(Ag) = Ay(Zr/Ar)+ AZ(AY) (2.10)

Zp(Ar) = AL(Zr/Ap) —AZ(AY,) (A, = Ap — A)) (2.11)
Z(A)+0.5 1 —(z -7 (A))2

FI(A,Z) = F(A)N(A / ex P dz 2.12

(A, 2) (A)N(A) )05 77(A)VER P07 4) (2.12)
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TABLE 2.2: Le coefficient de correction des effets pair-impair F(A)

protons Z neutrons N F(A)

pair pair Fy; Fn
pair impair Fy/Fn
impair pair Fn/Fz
impair impair 1/(Fz Fy)

proche de la symmétrie 1.00

2.3.2.2 Le modele A, pour les rendements indépendants

Ce modele est similaire au précédent par de nombreux aspects. La dispersion en masse
est décrite par une loi normale de moyenne A} (Z) et d’écart-type o4/(Z), modulée par les
effets de parité avec le facteur correctif pour les neutrons uniquement Fy(Z). Si le nombre
de neutrons est pair, Fiy(Z) = Fl ; si le nombre de neutrons est impair, Fy(Z) = 1/Fy.

A la différence du modéle Zp, ce n'est pas le rendement indépendant fractionnaire de
fission FI(A,Z) = Y(A,Z)/Y(A) qui est étudié mais le rendement indépendant Y (A, Z)
(eq. 2.13). Cela implique Papparition d’un nouveau facteur, le rendement indépendant de la
charge nucléaire Z : Y(Z) =3 4 Y (A, 2).

Comme précédemment, la définition de la valeur moyenne de la distribution fait interve-
nir la conservation de la densité de charge Zr/Ap. La valeur moyenne est calculée pour les
noyaux lourds (indice H pour “Heavy”) puis pour les noyaux légers (indice L pour “Light”).
Le domaine d’intégration prend en compte la différence entre le nombre moyen de neutrons
prompts v7(A) émis a la charge A et celui émis a la charge A — 1. Enfin N(Z) est le facteur
de normalisation, qui permet de s’assurer que Y (Z) = Y (Zg) si les charges sont complé-
mentaires (Zp = Zp, + Zy).

_ A'(Z)4+0.5+5 1 —(a _ Ap(Z))Q
Y(A,Z) = Y(Z)Fx(Z)N(Z) /A o oss S P Bt () e (219)
avec 0 = [V(A) —v(A—1)]/2 (2.14)
AL(Zn) = Zn(Ar/Zr) + AA (Zg) (2.15)

A(Z1) = Zu(Ap/Zp) = A (Zu,) (Zre = Zr — 71) (2.16)
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2.3.3 Le code GEF (“a GEneral Fission model”)

Le code GEF est développé par K.-H. Schmidt et Béatriz Jurado au CENBG (Centre
d’Etudes Nucléaires de Bordeaux Gradignan). Il simule le processus de fission pour des
systemes allant du polonium (Z=84) au rutherfordium (Z=104), afin de calculer des obser-
vables caractéristiques comme les rendements de fission avant et apres I’émission des neutrons
prompts [70]. Le modele du code GEF difféere d’'un modeéle purement empirique, comme celui
de Wahl (§ 2.3.2), en incluant de nombreuses considérations physiques dans le but d’améliorer
les prédictions sur des systemes fissionnants peu connus.

Trois a quatre chemins de fission, ou modes de fission pour reprendre la terminologie de
Brosa (cf. § 2.1.8), sont considérés. La probabilité associée a chacun de ces chemins est déter-
minée en intégrant les densités de niveaux jusqu’a 1’énergie disponible au point selle. Apres
ces calculs théoriques, il reste vingt parametres a ajuster sur les données expérimentales. Ces
parametres sont communs & I’ensemble des systémes fissionnants.

2.4 Comparaison des différentes données évaluées, expérimen-
tales et calculées avec le code GEF

Dans ce chapitre, nous avons décrit les différents types de données fournissant des ren-
dements de fission ; nous allons & présent comparer leurs valeurs. Tout d’abord, nous nous
intéresserons aux évaluations, puis aux données mesurées et enfin aux résultats des calculs

du code GEF.

2.4.1 Comparaison des données évaluées

Les figures 2.11 et 2.12 présentent les rendements en masse des produits de fission de 1'’>33U
et du ?*'Pu, fournis par les bibliotheques d’évaluations européenne JEFF-3.1.1, américaine
ENDF /B-VIIL.0 et japonaise JENDL-4.0.

Pour obtenir le rendement de la masse A, les rendements isotopiques relatifs & cette masse
ont été sommés :

Y(A) =) Y(A,Z),

et la formule, qui en découle, pour calculer la variance, c’est-a-dire le carré de 1’écart-type,
est la suivante :

var [Y (A)] = Z var [Y (A, Z;)] + 2 Z Z cov[Y (A, Z;),Y (A, Z;)].
% i j<t

Ces bibliotheques ne fournissent cependant aucune matrice de corrélation pour les rende-
ments isotopiques des produits de fission Y (A, Z), ce qui nous conduit & devoir faire une
hypothese : nous supposons que ces rendements sont indépendants. Ainsi la variance de Y (A)
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est égale a la somme quadratique des incertitudes :

var [Y(A4)] = Zvar Y(A, Z)] = ZU%’(AZU‘

Ces corrélations sont difficiles a prédire. C’est la raison pour laquelle un des objectifs de
ce travail sera d’évaluer les corrélations expérimentales entre les différents points de mesure.

Sur la figure 2.11, les rendements des bibliotheques américaine et japonaise se super-
posent (excepté pour la masse 100 de 1'23U). Cela est dii au fait que la bibliothéque japo-
naise reprend les rendements de la bibliotheque américaine en y apportant les modifications
nécessaires pour rester cohérent avec sa bibliotheque de décroissances radioactives [68]. Ainsi
la comparaison peut se limiter aux bibliotheques américaine et européenne.

Celles-ci présentent un accord satisfaisant sur les rendements du pic léger de 1'33U. Au
niveau du pic lourd, des disparités apparaissent, elles sont particulierement visibles pour les
masses 130, 135, 136 et 137.

Sur la figure 2.12, les rendements du ?*'Pu des deux bibliotheques présentent des diffé-
rences notables pour I’ensemble des masses. Il ne s’agit pas d’une structure en particulier.
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FIGURE 2.11. Les rendements en masse des produits de fission de 1?33U fournis par les
bibliothéques JEFF-3.1.1, ENDF/B-VII.0 et JENDL-4.0.
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FIGURE 2.12. Les rendements en masse des produits de fission de 1?1 U fournis par les
bibliothéques JEFF-3.1.1, ENDF/B-VII.0 et JENDL-4.0.



54 Chapitre 2. Modéles, mesures et évaluations des rendements de fission

2.4.2 Comparaison des données mesurées

Dans la bibliotheque EXFOR, la majorité des rendements sont des rendements isotopiques
cumulés qui ont été obtenus par radiochimie. Ces rendements cumulés de I'isotope de fin de
chaine sont comparables & des rendements en masse.

Les figures 2.13 et 2.14, présentent les rendements en masse de I'’>33U et 24'Pu mesurés
comparés a la bibliotheque européenne JEFF-3.1.1. Les données mesurées présentées ici sont
exclusivement issues de la bibliotheque EXFOR.

Sur la figure 2.13, comme pour les bibliotheques d’évaluations entre elles, les mesures sur
le pic léger de 1'233U ont des valeurs proches. Sur le pic lourd, les données existantes sont
)
trés peu nombreuses et uniquement issues des mesures par radiochimie. De plus, ces mesures
)
présentent de grands écarts avec 1’évaluation européenne.

Sur la figure 2.14, les rendements de fission du ?*'Pu présentent des différences sur 1’en-
semble des masses, entre mesures et évaluation ainsi qu’entre les différentes mesures. En
particulier sur le pic lourd, il existe quatre séries de données mesurées par H. Farrar et al.,
F.L. Lisman et al., S. A. Chitambar et al. ainsi qu’A. Bail et al. . Les trois premieéres sé-
ries, dont la plus récente date de 1973, sont des mesures par radiochimies. Les mesures
d’A. Bail et al. ont été effectuées avec le spectrometre Lohengrin, cependant lors de ces
expériences, les cibles utilisées ont présentées d’importants problemes. C’est la raison pour
laquelle, ces rendements sont & nouveau mesurés et présentés dans ce document.

Il existe quelques données de rendements isotopiques indépendants de 1'>33U et du ?*!Pu,
cependant la majorité correspondent au pic léger. U. Quade et al. ont mesurés les rendements
isotopiques du pic léger de ’>33U de la masse 79 & la masse 106. P. Schillebeeckx et al. ont
déterminés les rendements isotopiques du pic léger du 2*'Pu de la masse 87 & la masse 109.

La plupart des données expérimentales de rendements isotopiques indépendants du pic
lourd, proviennent des mesures de R. Brissot et al. qui ont déterminé les distributions iso-
topiques des gaz rares et de leurs précurseurs pour les noyaux suivants : 1'233U, 13U, le
239Py et le 24'Pu. Ces travaux ont permis de déterminer les rendements isotopiques indépen-
dants du 36Kr (masse 87 a 93) et 35Br (masse 87 a 90) pour le pic léger ainsi que ceux du
54Xe (masse 137 & 142) et de I's3] (masse 137 a 139).

Pour 233U, les autres données de rendements indépendants sont des rendements relatifs.
En général, ils sont relatifs & un autre noyau ou au rendement de la masse.
g ) Y
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FIGURE 2.13. Les rendements en masse expérimentaur comparés a ceux fournis par la bi-
bliothéque JEFF-3.1.1 des produits de fission de 1”33 U.
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FIGURE 2.14. Les rendements en masse expérimentaur comparés a ceux fournis par la bi-
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2.4.3 Comparaison des évaluations aux données calculées par le code GEF

Les figures 2.15, 2.16, 2.17 et 2.18 présentent les rendements en masse des produits
de fission calculés avec le code GEF version 2013/1.7 et ceux provenant des bibliotheques
JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VIL0. Ces rendements en masse correspondent aux quatre réactions
suivantes : 233U (ngp,f), 235U (nep,f), 2Pu(ng,,f) et 21 Pu(ng,,f).

Les calculs de GEF reproduisent la forme globale des rendements en masse, mais avec
localement des différences importantes avec les bibliotheques d’évaluations.

Pour 133U (ngp,,f) et 235U (ngy,f), les calculs de GEF sont translatés d’environ une unité
de masse pour le pic léger et le pic lourd par rapport aux évaluations (fig. 2.15 et 2.16). Cette
translation ne s’observe pas sur les données du plutonium.

De plus, les écarts entre le code GEF et les évaluations sont bien plus grands que les écarts
entre les évaluations elles-mémes. Pour appréhender ces écarts, la somme des différences
absolues entre les rendements provenant des différentes sources a été effectuées pour les quatre
réactions citées précédemment. Les résultats sont présentés dans le tableau 2.3. L’écart entre
GEF et les évaluations est compris entre 15 % et 30 %; alors que I’écart entre JEFF et
ENDF est compris entre 2.2 % pour 1'’*°U et 12.1 % pour 2*'Pu.

TABLE 2.3. La somme des différences absolues des rendements en masse provenant de trois
sources différentes : les deux bibliothéques d’évaluations JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VIIL.0 ainsi
que les calculs effectués avec le code GEF. Les rendements étant exprimés en %, leur diffé-
rence absolue est aussi exprimée en %.

233U 235U 239Pu 24113u
SalVarr (A) —Yenpr(A)] (%) 294 216 151 192
SalYapr (A) —=Yierr(4)| (%) 300 214 164  20.7
ZA |YENDF(A) — YJE‘FF(A)| (%) 7.7 2.2 5.3 12.1
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FIGURE 2.15. Les rendements en masse des produits de fission de 1233 U(ny,,f) calculés par
GEF wversion 2013/1.7 comparés auzx bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VII.0.
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FIGURE 2.16. Les rendements en masse des produits de fission de 123 U(ny,,f) calculés par
GEF wversion 2013/1.7 comparés auzx bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VII.0.
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FIGURE 2.17. Les rendements en masse des produits de fission de 1?39 Pu(ny,,f) calculés par
GEF wversion 2013/1.7 comparés auzx bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VII.0.
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FIGURE 2.18. Les rendements en masse des produits de fission de l’241Pu(nth,f) calculés par
GEF wversion 2013/1.7 comparés auzx bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VII.0.
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2.5 Conclusion

Ce chapitre présente 1’état de I'art sur les rendements de fission en général, et sur la
fission de 1'233U et 241 Pu, en particulier. Depuis la découverte de la fission, les physiciens ont
proposés des modeéles théoriques plus ou moins élaborés, qui ne permettent malheureusement
pas de prédire les rendements de fission avec une précision suffisante.

En parallele, les techniques de mesure ont évoluées depuis les années 50. On peut no-
tamment citer les progres qui ont été faits en spectrométrie v avec le développement de
détecteurs Ge a haute pureté.

A T'heure actuelle, les évaluations des rendements de fission présentent des disparités
entre elles et avec les données expérimentales disponibles sur EXFOR, en particulier dans la
région du pic lourd.

Ainsi, afin de répondre aux exigences accrues des physiciens des réacteurs, de nouvelles
mesures sont donc nécessaires pour réduire les incertitudes sur ces données nucléaires éva-
luées. C’est pourquoi ces travaux se sont concentrés sur les mesures de rendements de fission

du pic lourd de '?33U et du ?*'Pu.
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Le spectrometre en masse Lohengrin de I'Institut Laue Langevin est opérationnel depuis
mars 1974 [71]. Il constitue, au sein de I'Institut, I'instrument de référence pour I'étude de la
fission [72, 62]. Il a permis de mesurer les rendements des produits de fission du pic léger pour
de nombreux isotopes : 22°Th [73], 233U [74, 75], 25U [76, 77, 78, 79, 80, 75], 238Np [81, 82],
239py [83], 24Py, 242m9Am [84], 24°Cm [85, 86, 87, 249Cf [88, 89] et ZPLCf [90].

Les rendements des produits de fission du pic lourd n’ont été explorés que récemment sur
le spectrometre Lohengrin avec la thése d’A. Bail [62, 63] pour les actinides suivants : 23°U,
239Pu et 24'Pu. En 2010, de nouvelles campagnes de mesures ont démarré afin de mesurer
les rendements de 123U et du 2! Pu (ce travail est présenté dans ce manuscrit). En 2011, la
mesure des rendements de 1'>42™:9 Am a débuté dans le cadre de la thése de C. Amouroux [91].

Apres une présentation générale de 'Institut Laue Langevin (§ 3.1), nous nous intéresse-
rons au fonctionnement et aux principales caractéristiques du spectrometre Lohengrin (§ 3.2).
Nous décrirons ensuite les cibles d’actinides qui ont été utilisées, pour assurer la production
des produits de fission (§ 3.3). Enfin nous présenterons les deux dispositifs expérimentaux,
chambre d’ionisation et détecteurs germanium, qui ont été associés au spectrometre Lohen-
grin afin de mesurer les rendements en masse (§ 3.4) et isotopiques (§ 3.5) des produits de
fission.
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3.1 L’Institut Laue Langevin (ILL)

L’Institut Laue-Langevin (ILL) est un centre de recherche international, qui a été fondé
en 1967 a Grenoble. Il dispose d’un réacteur a haut flux, qui alimente en neutrons une qua-
rantaine d’instruments [92]. Ces derniers permettent d’explorer la matiere dans de nombreux
domaines comme la biologie, la chimie, la physique nucléaire, la science des matériaux... Cer-
tains instruments, comme le spectrometre Lohengrin (PN1 sur la figure 3.1), sont positionnés
au plus pres du ceeur du réacteur (rond jaune). Les autres sont placés a 'extrémité de guides
de neutrons dans des batiments (“Guide hall 1”7 et “Guide hall 2”) jouxtant le batiment
réacteur (“Reactor Hall”).

Les performances de ces instruments reposent sur le plus intense flux continu de neutrons
thermiques dans le monde. Ce flux atteint dans le modérateur 1.5 x 10'® neutrons par cm? et
par seconde. Il est produit par le coceur du réacteur, qui est constitué d’'un élément combus-
tible unique trés enrichi, contenant 8.6 kg d’uranium U (teneur en UAl3 = 93%) [93, 94].
Le réacteur a une puissance d’environ 58 MW, qui est évacuée grace a un circuit d’eau
lourde. Cette derniére constitue également un excellent modérateur (élément qui ralentit la
vitesse des neutrons), car I’eau lourde absorbe moins les neutrons que 1’eau légere. Le ré-
acteur est piloté, grace a une barre qui absorbe les neutrons. Durant un cycle, cette barre
est extraite pour compenser la perte en 23°U. Le réacteur peut ainsi fonctionner pendant 50
jours consécutifs. Ces périodes de fonctionnement sont alternées avec des périodes d’arrét
durant lesquelles le combustible est changé. S’il n’y a pas de travaux particuliers, une année
comporte quatre cycles, soit 200 jours. Le démarrage du réacteur se fait a tres bas flux grace
a une source de neutrons Sb-Be. Tant qu’il est bas, le flux est suivi par la chaine de démar-
rage. Cette chaine est ensuite reculée pour sa protection et la conduite du réacteur se fait
par la puissance thermique évacuée. Apres quelques jours de fonctionnement, les produits de
fission majoritaires sont & ’équilibre et la puissance thermique permet de déduire facilement
le flux. Ce dernier est par ailleurs surveillé grace a des chambres a fission.



3.1. L’Institut Laue Langevin (ILL)

65

O Reactor core ILLinstruments

—&~ Hot neutrons — jointly funded instruments
Guide h""’-?ﬂ.u ——— Thermal neutrons — CRG instruments
2 —&— Cold neutrons and othe ns
Cryo-EDM
SuperADA| =
&= 2\ Three-axis group
Dig [ Diffraction group
=1 Large-scale structure group
D22
Z Time-of flight/high-resolution group
me . . i
o Nuclear and particle physics grou
g IN1S - o] pai p! v_ group
Level D i [0 Testand other beam positions
L
Reactor hall
PN3-GAMSE Eovel
ik Guide hall 1 (ILL7)
14
T D3
e GRANIT 2
% SUN2 DI g NS . 10 INTAC o
PHU 1 TAS/LAGRANGE s = e a2
i a3 LADI IV
Hisa
uo 3 IN12
Tomaography O & HI13 PF1B D1B .
S SALSA VIVALDI \vaé's
[ 3
/ INaC
D19 IN20 -TASSE OrientExpress
D28
D20
S
PN3-GAMSS5.

\IN

©2012, Institut Lave-Langevin

FIGURE 3.1. Plan des instruments de I’ILL (extrait de [92]). Le rond jaune représente le
coeur du réacteur



66 Chapitre 3. Le spectrométre de masse Lohengrin

3.2 Le spectromeéetre de masse Lohengrin

Le spectrometre de masse Lohengrin (fig. 3.2) est situé sur la plateforme expérimentale
PN1 dans le hall C du réacteur. Il permet de séparer les produits de fission suivant leur
masse A, leur énergie cinétique E et leur charge ionique ¢, grace & la combinaison d’un
champ magnétique et d’un champ électrique. Il est associé avec une chambre d’ionisation,
pour mesurer les rendements en masse. Il est combiné avec des détecteurs germanium pour
déterminer les rendements isotopiques.

position expérimentale 1
faisceau direct non-focalisé

position
\ — position expérimentale 2 de la cible
7 faisceau devié et focalise murdu d'actinides ccaur du réacteur
réacteur
’ dipdle magnétique piscine d'eau
légére
RED : aimant
focalisant
g condensateur
2 x 380 kV réacteur de I'ILL : flux thermique

au niveau de la cible ~ 5 10" n/s/fcm?

FI1GURE 3.2: Schéma du spectrométre Lohengrin

Le spectrometre Lohengrin dispose d’un chariot automatique, qui ameéne une cible d’ac-
tinides fissiles (§ 3.3) pres du ceeur du réacteur. La cible se trouve a présent dans un flux de
neutrons thermiques atteignant 5.3 x 10'* n.cm=2.s7! [95]. Ce haut flux de neutrons permet
la fission des actinides de la cible. La fission crée des produits de fission dénués d’électrons.
Ces noyaux acquierent un cortege électronique au contact de la matiere de la cible. Ce
cortege électronique est incomplet, ce qui confére au produit de fission une charge ionique
moyenne ¢ =~ 19 a la sortie de la cible. Les produits de fission sont maintenant dans le vide.
Ils ne peuvent plus acquérir de nouveaux électrons. Ils conserveront ainsi leur charge ionique

dans la suite de leur parcours.

Les produits de fission sont émis de la cible de fagon isotrope. Cependant ils pénétrent
dans le spectrometre Lohengrin avec un angle solide < 3.2 x 107> sr [95], ce qui cor-
respond & une probabilité p < 2.5 x 1076, IIs traversent ensuite les 23 m de longueur du
spectrometre, en 1-2 us environ, c’est-a-dire apres émission des particules prompts (neu-
trons et rayonnements 7) et avant qu'’ils ne se désexcitent par décroissances (3 (si le temps
de demi-vie T}/ > 0.5 ps [96]). Durant cette traversée, ils subissent une déflexion hori-
zontale due au champ magnétique (dipdle magnétique), puis une déflexion verticale due au
champ électrique (condensateur). Les produits de fission sélectionnés par ces deux déflexions,
peuvent sortir soit au niveau de la position expérimentale 1, soit au niveau de la position
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expérimentale 2. La premiére position expérimentale est la sortie historique du spectrometre
Lohengrin. Elle permet des mesures précises en énergie, car le faisceau de produits de fission
sort directement sans étre focalisé. La deuxiéme position expérimentale dispose d’un aimant,
appelé “RED” (Reverse Energy Dispersion), qui permet de focaliser le faisceau en énergie
et de le dévier. Cette focalisation augmente la densité de produits de fission du faisceau, au
détriment de la précision en énergie [97]. Ces deux positions expérimentales accueillent des
dispositifs, dont le fonctionnement sera décrit ultérieurement.

Principe de la séparation : les forces électromagnétiques dues au champ magnétique
B (dipdle magnétique) et au champ électrique £ (condensateur) sont orthogonales au vec-
teur vitesse de la particule qui décrit des trajectoires en arcs de cercles, dont les rayons de
courbure sont respectivement notés pg et pg [98]. Dans 'approximation de la cinématique
classique, l'accélération centripete 7 est reliée a la vitesse ¥ du fragment par I’équation 3.1.
Cette derniere, appliquée successivement dans I’aimant puis dans le champ électrique, per-
met d’obtenir les équations 3.2 et 3.3. Enfin en notant 1’énergie cinétique F = %A’UQ apres
la sortie de la cible, on peut montrer que le spectrometre Lohengrin permet de séparer les
produits de fission suivant deux parametres, A/q (eq. 3.4 ) et E/q (eq. 3.5).

2
7:’07;—gavecA;y':q5+q17xB (3.1)
Av?

Dans le champ magnétique : — = qui3 (3.2)
PB
Av?
Dans le champ électrique : — = ¢& (3.3)
pe
82 2
Premier rapport : — = el (3.4)
q  Epe
E ¢
Deuxiéme rapport : 7 = gez (3.5)

Les équations 3.4 et 3.5 mettent en évidence deux caractéristiques du spectrometre :

— Premiérement, différentes masses peuvent avoir les mémes rapports A/q et E/q et ainsi
étre sélectionnées ensemble par le spectrometre Lohengrin. Le tableau 3.1 présente
I’'exemple des masses 95, 100, 105 et 110 respectivement aux charges 19, 20, 21 et
22 qui partagent le méme rapport A/q = 5. Pour identifier les différents noyaux, un
dispositif expérimental est placé a la sortie du spectrometre. Une chambre d’ionisation
a été utilisée pour les rendements en masse (§ 3.4) et huit cristaux de germanium ont
servi & mesurer les rendements isotopiques du pic lourd (§ 3.5).

— Deuxiémement, il ressort des équations que pour un champ magnétique et un champ
électrique donné, les masses et ’énergie se répartissent a différents rayons. On parlera
alors de dispersion en masse et en énergie du spectromeétre Lohengrin.
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TABLE 3.1. Ezemple de différentes masses sélectionnées ensemble par le spectromeétre Lohen-
qgrin

A 95, 100. 105. 110.

¢ 19. 20. 21. 22

E 931 98 1029 107.8
Alq 5. 5. 5. 5.
E/g 49 49 49 49

La dispersion en énergie et en masse du spectromeétre : au niveau de la sortie du
spectrometre, dans le plan perpendiculaire au faisceau, les dispersions en énergie et en masse
sont décrites suivant deux directions orthogonales entre elles (fig. 3.3). L’énergie varie de 1%
tous les 7.2 cm. La masse varie de 1% tous les 3.24 cm.

image de la cible dispersion
en énergie E

dispersion - -
en masse A direction du
faisceau

FIGURE 3.3: Positionnement des directions des dispersions en énergie et en masse.

Juste avant la sortie du spectrometre, suivant la direction de 1’énergie, treize obturateurs
(“shutters” en anglais) sont installés. Chaque obturateur a une dimension de 3.5 cm, ce qui
représente une déviation en énergie de (3.5/7.2) x 1% = 0.486%. Prenons un exemple : le
Lohengrin est réglé sur 80 MeV et trois obturateurs sont ouverts, la dispersion en énergie est
de AE =3 x 0.486% x 80 MeV = 1.17 MeV.

Cette dispersion en énergie du Lohengrin, explique que les distributions en énergie des
produits de fission soient mesurées par pas de 2 ou 3 MeV. D’autre part, si pendant une
expérience, le nombre d’obturateurs ouverts ne varie pas (ce qui est généralement le cas), la
dispersion en énergie est proportionnelle a I’énergie choisie par le spectrometre.

Comme nos mesures sont relatives, la division par AE = kx E ou par FE revient au méme.
Il est important de diviser chaque mesure par E (ou AFE) pour s’affranchir de la dispersion
en énergie, sinon les mesures a basse énergie seraient tres sous-estimées par rapport a celles
a haute énergie.
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La figure 3.4 présente la succession des masses. Pour un champ électrique fixé, le champ
magnétique a été scanné, ce qui revient a observer A/q. Au dessous 1620 G, les pics sont
bien isolés. Au dessus de cette valeur, certains pics sont extrémement proches et peuvent
donc étre partiellement sélectionnés par le spectrometre Lohengrin. Ce dernier possede un
grandissement (rapport entre la taille de I'image dans le plan focal et la taille de la cible) de
1: 1. Ainsi pour une cible de 4 mm de largeur, il semble suffisant d’ouvrir le spectromeétre dans
la direction de la dispersion en masse de 5 mm pour tenir compte des aberrations possibles.
Cependant, le spectrometre pourrait légerement se déformer et une partie du faisceau serait
alors coupé. Cela induirait un biais non-contrélable dans nos résultats.

Ainsi, tout au long de nos mesures, nous avons conservé une ouverture de 10 mm au
minimum dans la direction de la dispersion en masse. Notons tout de méme qu’augmenter
la résolution en masse peut étre intéressant quand il n’y a pas de nécessité de se normaliser.
C’est le cas de la spectroscopie nucléaire, ou la présence d’une masse voisine a la sortie du
spectrometre peut étre extrémement génante.
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FIGURE 3.4. Spectre en A/q (ou en B) avec un champ électrique £ constant pour les masses
du pic lourd (extrait de [71]).
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Résumé des caractéristiques techniques : le tableau 3.2 récapitule quelques caractéris-
tiques techniques du spectrometre Lohengrin. Dans le cadre de nos expériences, la résolution
en masse étendue est A/AA ~ 400; les différentes image des cibles commencent a se re-
couvrir (contamination ~ 1%) pour A = 151, c’est-a-dire pour les masses les plus lourdes
des produits de fission. Cette résolution en masse est tres satisfaisante pour les mesures de
rendements.

La sélection en énergie des produits de fission est assurée par le champ électrique &,
qui est établi grace aux deux hautes tensions du spectrometre. Elles sont présentées sur la
photographie en fig. 3.5. Malgré des tensions de l'ordre de la centaine de kV, elles doivent
étre particulierement stables, pour obtenir une grande précision en énergie.

Les réglages des tensions (pour les condensateurs) ainsi que des courants (pour les ai-
mants) est géré par le logiciel NOMAD développé a I'ILL [99]. Une fois les réglages établis,
NOMAD lance I'acquisition de la chambre d’ionisation ou des détecteurs Ge.

TABLE 3.2: Quelques caractéristiques techniques du spectrométre Lohengrin [95].

flux de neutrons au niveau de la cible 5.3 x 10 n.cm=2.s7!
angle solide Q < 3.2 x 1077 sr
rayon de courbure dans le champ magnétique 4 m
rayon de courbure dans le champ électrique 5.6 m
dispersion en énergie AE/E=1% 7.2 cm
dispersion en masse AA/A=1% 3.24 cm

Haute tension positive

FIGURE 3.5. Phototographie des deuzx hautes tensions qui permettent d’établir le champ élec-
trique dans le spectrométre Lohengrin
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3.3 Cibles d’actinides utilisées

La mesure des rendements de fission sur le spectrometre Lohengrin nécessite des cibles
d’actinides minces : de 50 & 400 pug de matiere fissile par cm?. La matiére fissile est déposée
sur une plaque rectangulaire de titane de 0.2 mm d’épaisseur et de 2x9 cm? de surface. Cette
plaque est fixée sur un porte cible, lui aussi en titane (fig. 3.6). Elle est ensuite recouverte
d’un diaphragme muni généralement d’une feuille de nickel.

porte cible en Ti

diaphragme en Ti

feuille de Ni,
épaisseur : 0.25 um

FIGURE 3.6: Phototographie du porte cible

Au début de l'expérience, la cible est amenée a 50 cm du cceur du réacteur, dans un
flux de neutrons thermiques, d’environ 5x10' ecm™2.s7!. La fission des actinides induit
un échauffement de la cible. Etant dans le vide, elle évacue sa chaleur uniquement par
rayonnement et elle atteint alors des températures comprises entre 300 et 600°C. Outre
ces hautes températures, la cible subit les dommages des produits de fission, qui peuvent
atteindre 50 dpa (déplacements par atome) par jour [96]. Ces conditions extrémes imposent
les caractéristiques de la cible : le titane pour tous les éléments support et une couverture
de Ni ou de Ta pour limiter sa combustion.

Le titane est utilisé pour les éléments suivants : le porte cible, le diaphragme et la plaque
sur laquelle est déposée la matiere fissile. Ce matériau est intéressant principalement pour
quatre raisons. Tout d’abord, il conserve ses propriétés mécaniques a haute température,
c’est-a-dire qu’il ne se plie pas, ne se déforme pas. Ensuite, il a un coefficient de dilatation
thermique similaire a celui de la matiere fissile, ce qui évite qu’elle ne se décolle prématuré-
ment de la plaque de titane. Troisiemement, il posseéde une grande émissivité ; cela reflete sa
capacité a évacuer une grande quantité de chaleur par rayonnement. Enfin il est peu activé
par les neutrons, ce qui est un point positif, lorsqu’il faut évacuer la cible en tant que déchet
ainsi qu’en termes de radioprotection.

Une fois placée dans le haut flux de neutrons, la cible se dégrade treés vite, bien plus vite
qu’avec la fission nucléaire seule. La matiere fissile est éjectée de la cible par les produits de
fission, qui possedent une énergie cinétique entre 50 et 100 MeV. Ce phénomene est appelé
“self-sputtering”. Pour limiter cette dégradation, la cible est généralement recouverte d’une
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feuille de nickel (Ni) ou d’une évaporation de tantale (Ta) (tab. 3.3). La couverture doit
arréter les noyaux d’actinides, mais ne doit pas déformer trop séverement la distribution
en énergie des produits de fission. Le tantale avec son numéro et sa masse atomique éle-
vés (Z=73, mp,=181 u) posseéde un fort pouvoir d’arrét. Ce matériau est déposé uniquement
par évaporation, car les feuilles de tantale les plus fines que ’on peut manipuler, sont encore
trop épaisses pour laisser passer les produits de fission. Cependant, 'ILL ne posséde pas en-
core d’évaporateur dédié aux cibles. C’est la raison pour laquelle les cibles qui n’ont pas été
livrées avec une évaporation de tantale, sont recouvertes d’une feuille de nickel. Car malgré
un numéro atomique peu attractif (Z=28), la feuille de nickel est la feuille la plus fine sur le
marché, qui peut encore étre manipulée.

La table 3.3 résume les caractéristiques des cibles utilisées. Ces caractéristiques dépendent
des expériences réalisées. On peut tout d’abord remarquer que la cible d’?33U “énergie
1/1” ne posséde aucune couverture. Ce choix a été fait au dépend de la durée de vie de
la cible (3 jours), pour obtenir les distributions en énergie les moins dégradées possibles.
On peut ensuite s’attarder sur les différentes épaisseurs de matiere fissile. Les cibles utili-
sées pour les rendements isotopiques sont plus épaisses que pour les autres expériences. Cela
permet de maximiser le taux de comptage pour la spectrométrie . Cependant les pertes
en énergie dans la cible sont tellement grandes, que les distributions en énergie possedent
une contribution a basse énergie, qui n’est pas toujours évidente & mesurer. Enfin, les di-
mensions des diaphragmes choisis ont aussi changé en fonction de I'expérience. La largeur
des diaphragmes régit la résolution en masse et leur longueur participe a la résolution en
énergie. Ainsi, quand le taux de comptage n’est pas une contrainte majeure (masse, énergie,
corrélations énergie-charge), les diaphragmes étaient moins longs et surtout moins larges.

TABLE 3.3: Caractéristiques des cibles utilisées

isotope expérience & dimensions du épaisseur couverture
mesuré numéro de cible diaphragme (mm?) (ug / cm?)
233U masse 1/2 30 x 4 68 évaporation Ta (139 ug/cm?)
83U masse 2/2 70 x 5 103  évaporation Ta (120 pg/cm?)
23U énergie 1/1 30 x 4 50 aucune
33U corrélation 1/1 30 x 4 55 évaporation Ta (148 pg/cm?)
33U isotopique 1/4 70 x 10 323 feuille Ni ~ (0.50 pm)
23y isotopique 2/4 70 x 10 323 feuille Ni  (0.25 pym)
23U isotopique 3/4 70 x 8 323 feuille Ni ~ (0.25 pm)
233U isotopique 4/4 70 x 10 323 feuille Ni  (0.25 pm)

( )

2 py masse 1/1 40 x 6 187 feuille Ni
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3.4 Instrumentation des mesures des rendements en masse

Pour identifier les différentes masses des produits de fission sélectionnées par le spectro-
metre Lohengrin, une chambre d’ionisation a deux anodes avec grille de Frisch (fig. 3.7) est
placée au niveau de la position expérimentale 1 (le faisceau direct non-focalisé).

Produits de fission
sélectionnés par le
spectrométre
Lohengrin

FIGURE 3.7. Photographie de la chambre d’ionisation d deux anodes avec grille de Frisch.
La fieche représente les produits de fission sélectionnés par le spectrométre Lohengrin.

Principe de fonctionnement d’une chambre d’ionisation : quand une particule char-
gée pénetre dans une chambre d’ionisation, elle dépose son énergie cinétique par interaction
coulombienne avec le milieu gazeux ([42], ch. 1). Cette interaction engendre la création de
paires électron-ion primaires, qui dérivent sous l'effet d’un champ électrique et interagissent
potentiellement a leur tour avec le milieu pour créer des paires secondaires. Les électrons
sont collectés au niveau de I'anode et forment un signal proportionnel a 1’énergie déposée
dans la chambre. Le signal formé par les ions n’est pas analysé, car leur vitesse de dérive est
mille fois plus lente que celle des électrons.

Chambre d’ionisation & deux anodes avec grille de Frisch : la figure 3.8 est un
schéma de cette chambre d’ionisation, qui est remplie du gaz isobutane. Les deux anodes
sont soumises au méme potentiel de 800 V. L’unique cathode est au potentiel nul. La grille
de séparation est connectée a la cathode afin de repousser les électrons. La grille de Frisch est a
un potentiel intermédiaire de 400 V. Les produits de fission sélectionnés par le spectrometre
pénetrent dans la chambre par la fenétre. Ils déposent leur énergie en créant des paires
électron-ion. Une partie de cette énergie AE est déposée dans la premieére moitié de la
chambre et le reste de leur énergie F,es est déposé dans la seconde moitié. Les électrons
créés dérivent sous leffet du champ électrique et sont collectés au niveau des deux anodes.
La premiére anode permet de mesurer AFE et la seconde anode permet de mesurer Fyes. En
sommant les deux signaux, on obtient ’énergie totale déposée du produit de fission Fipr =
AFE + FEies.



74 Chapitre 3. Le spectrométre de masse Lohengrin

La grille de Frisch permet d’isoler les anodes des effets des ions positifs [60, 100, 101]. En
effet, les ions sont encore présents au milieu de la chambre, quand les électrons sont collectés
au niveau des anodes et forment les signaux qui sont analysés. Ces ions induisent un potentiel
qui est d’'une part proportionnel & leur charge, et qui d’autre part dépend de leur position
moyenne dans la chambre. Sur la figure 3.8, les ions positifs créés sur la trajectoire A ont une
position moyenne plus proche des anodes que les ions créés sur la trajectoire B. Ce potentiel
est mesurable au niveau de la grille de Frisch, qui est située entre les ions et les anodes. Les
anodes percgoivent uniquement le potentiel généré par les électrons, qui ont franchi la grille de
Frisch. Ainsi le signal analysé est proportionnel & ’énergie déposée par le produit de fission.
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remplie d’isobutane a environ 35 mbar

FIGURE 3.8: Schéma de la chambre d’ionisation & deuzr anodes avec grille de Frisch.

La mesure, effectuée avec la chambre d’ionisation pendant un temps At, peut étre pré-
sentée sur un histogramme 2D. La figure 3.9 présente deux exemples de mesure. En abscisse
les canaux correspondent a 1’énergie totale Ej.:, et en ordonnée a 1’énergie AE déposée dans
la premieére moitié de la chambre. Le nombre d’événements enregistrés pour (Eyy, AE) est
représenté par une échelle de couleur.

Sur la figure du haut, la tache se distingue parfaitement. En effet, pour le réglage A/q =
136/21, seule la masse 136 possede une charge ionique correspondante entiere. La contami-
nation sur la gauche de la tache, correspond a la masse 130, pour une “charge ionique” de
20.07. Sur la figure du bas, les limites sont plus floues. Cela est principalement di a deux
raisons. D’une part, le réglage A/q = 149/21, sélectionne en grande partie les masses 135
et 142, car les charges ioniques correspondante 19.026 et 20.013 sont extrémement proches
d’une valeur entiere. D’autre part, ’énergie moyenne des produits de fission diminue avec leur
masse pour le pic lourd. Cela entraine aussi une diminution de I’écart en énergie entre deux
masses sélectionnées par le spectrometre. La figure du haut présente une mesure de la masse
136, a la charge ionique 21 et a ’énergie cinétique de 67 MeV. Si la masse correspondant a
la charge ionique 20 est sélectionnée, son énergie cinétique est de 67 x 20/21 = 63.8 MeV. Ce
qui fait un écart en énergie de 67 — 63.8 = 3.2 MeV. De la méme facon, pour la figure du bas,
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qui correspond a la masse 141 a la charge ionique 21 et a I’énergie cinétique de 53 MeV : si
la masse correspondant a la charge ionique 20 est sélectionnée, son énergie cinétique est de
53 x 20/21 = 50.5 MeV. Ce qui fait un écart en énergie de 53 — 50.5 = 2.5 MeV. Les taches
sont donc de plus en plus rapprochées, lorsque la masse augmente.
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FIGURE 3.9. Capture d’écran du logiciel MPANT (version 1.67) [102] pour deuzx mesures. En
abscisse Eio, en ordonnée AE, ’énergie est exprimée en canaux. L’aspect des taches dépend
des parameétres d’entrée (masse, charge, énergie).



76 Chapitre 3. Le spectrométre de masse Lohengrin

3.5 Instrumentation des mesures des rendements isotopiques

3.5.1 Avec une chambre d’ionisation pour le pic léger

Dans le passé, les rendements isotopiques du pic léger ont été déterminés en combinant le
spectrometre Lohengrin avec une chambre d’ionisation & deux anodes avec grille de Frisch [73,
80, 82, 84, 89, 86] (voir § 3.4 pour la description de cette chambre d’ionisation). Selon la
formule de Bethe [103], la perte d’énergie par unité de distance est proportionnelle au carré
de Z. Ainsi, plus un noyau a un numéro atomique Z élevé, plus il déposera d’énergie dans la
premiere moitié de la chambre d’ionisation. La figure 3.10 présente un exemple de résultat
obtenu avec ce dispositif expérimental. Cette méthode est limitée aux isotopes possédant un
Z <38 [73].

AE

800

780 -

700 |-

FIGURE 3.10. Mesure de rendements isotopiques du 2*° Th(ngy,,f) obtenue avec une chambre
d’tonisation a deur anodes munie d’une grille de Frisch, combinée avec le spectrométre Lo-
hengrin réglé sur la ligne A/q = 82/19 (extrait de [75]). a) Comptage dans le plan (Eior, AE),
ou ot représente l'énergie totale du produit de fission et AE représente l’énergie déposée
dans la premiére moitié de la chambre d’ionisation. L’énergie est exprimée en canaux. b) Pro-
jection du rectangle sur l'aze AE. Les différents isotopes (53Ge, §2As et §2Se) sont ajustés
avec des distributions gaussiennes.

On obtient une meilleure identification des isotopes en ajoutant un absorbeur passif entre
la chambre d’ionisation et la sortie du spectrometre Lohengrin [104, 105, 74, 85]. Plus un
noyau a un numéro atomique Z élevé, plus il perdra rapidement d’énergie dans la matiere de
I’absorbeur. Cette méthode présente deux contraintes majeures. D’une part, elle est limitée
a des charges nucléaires inférieures a 45. Au-dela, la résolution en énergie ne permet plus
de séparer les différents isotopes, par conséquent cette méthode ne peut pas étre appliquée
au pic lourd. D’autre part, le faisceau sortant du Lohengrin doit étre constitué d’une seule
masse, pour cela la charge ionique doit étre judicieusement choisie, comme par exemple A=93
et ¢=20 (fig. 3.11), ce qui signifie que toute la distribution en ¢ ne peut pas étre mesurée.
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FIGURE 3.11. Energie résiduelle mesurée avec une chambre d’ionisation montée aprés un
absorbeur paryléne-C pour la masse A=93, la charge q=20 et ’énergic E=98 MeV de la
fission de 1?33 U. Plus la charge nucléaire Z est grande, plus le noyau perd de l’énergie dans
labsorbeur et donc, plus l’énergie résiduelle mesurée par la chambre est faible. Le positionne-
ment des contributions des différentes charges nucléaires est présenté sur ce graphe (extrait

de [74]).

3.5.2 Mesures par spectrométrie v pour le pic lourd

Les produits de fission, sélectionnés par le spectrometre Lohengrin suivant A/q et E/q,
sont focalisés par I'aimant “RED” et sont arrétés sur une bande déroulante installée & 1’in-
térieure d’une chambre a vide. Ces isotopes, riches en neutrons, rejoignent la vallée de la
stabilité par désintégrations (-, par désintégrations (5-,n) et/ou par transitions isomériques.
Les rayonnements -y, caractéristiques de la désexcitation des noyaux fils, sont mesurés par
deux détecteurs (clovers) constitués de quatre cristaux germanium.

Les photons interagissent avec la matiere par effet photoélectrique, par effet Compton ou
par création de paires électron-positron (e—,e+).

L’effet photoélectrique est ’absorption totale d’'un photon par un électron du cortege
électronique. L’énergie de 1’électron est alors : £ = hv — E, ou E, est I'énergie de liaison
de I'électron. Avec cette intéraction, toute I’énergie du photon est déposée en une seule
fois dans le cristal. Cette propriété est a l'origine d’un pic dans le spectre en énergie, le
pic photoélectrique. Il faut de plus noter que la section efficace de 'effet photoélectrique
augmente avec le numéro atomique Z des atomes du détecteur.

La diffusion Compton est la diffusion élastique d’un photon sur un électron du cortége
électronique. Le dépo6t d’énergie a un spectre continu. Néanmoins, le photon peut interagir
une nouvelle fois avec le cristal, soit par effet photoélectrique, soit par une autre diffusion
Compton et ainsi déposer toute son énergie. Il faut donc ajouter au pic photoélectrique la
contribution du multi Compton, le pic prendra ainsi le nom pic d’énergie totale, en anglais
“Full Energy Peak (FEP)” (fig. 3.12).
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La production de paires (e~ /et) est une réaction & seuil (I’énergie du photon est au
minimum de 1022 keV) qui résulte de 'interaction du photon avec le champ électrique des
atomes.
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FIGURE 3.12. Spectre de la raie vy de 662 keV émise par une source de 37 Cs (extrait de [60)).

Le germanium est un matériau semi-conducteur. L’énergie déposée par le photon permet
la création de paires électron-trou, qui migrent sous 'action d’un champ électrique pour
former un signal proportionnel a I’énergie déposée. Les semi-conducteurs ont principalement
deux avantages par rapport & une chambre d’ionisation pour la détection des rayonnements .
Premiérement, ils ont un plus grand pouvoir d’arrét, car la densité d’un solide est beaucoup
plus grande que celle d’'un gaz. Deuxiemement, ils ont une meilleure résolution. En effet,
I’énergie de création d’une paire électron-trou est environ dix fois plus faible que celle d’une
paire électron-ion, ce qui conduit & un nombre de création de paires d’autant plus grand,
et & une résolution autour de 2 keV pour la raie v & 1173 keV du %°Co. Les détecteurs
utilisés sont des HPGe (High Purity Germanium) qui sont des cristaux de germanium avec
une concentration d’impuretés inférieure & 10'%atomes/cm®. Pour pouvoir fonctionner, ils
doivent étre refroidis avec de I'azote liquide (fig. 3.13).

Un clover est un détecteur constitué de quatre cristaux de germanium. Les spectres des
huit cristaux des deux clovers (fig. 3.13) ont été étalonnés en énergie puis sommés, pour
obtenir une plus grande efficacité de détection. Un exemple de spectre v obtenu est présenté
sur la figure 3.15.

Les produits de fission ne se déposent pas sur un support fixe, mais sur une bande,
qui est déroulée entre chaque acquisition (fig. 3.13). Cela permet d’éloigner des détecteurs
germanium les noyaux encore radioactifs provenant des acquisitions précédentes et d’assurer
ainsi une mesure “propre” a chaque fois. La bande défile et est enroulée, grace a un systeme
de bobines et un moteur (photographie 3.14). Ce processus se fait sous vide dans une enceinte
spécifique, appelée chambre a vide.
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Les clovers permettent de distinguer les différents isotopes, mais ces détecteurs ne sont pas
optimaux pour suivre I’évolution de la cible dans le temps. Ainsi pour mesurer les rendements
isotopiques, il a fallu combiner les mesures faites avec les clovers et celles faites avec la
chambre d’ionisation.

Produits de fission
sélectionnés par le
spectrométre
Lohengrin et focalisés
par I'aimant RED

cryostat du
Clover 2

Clover 2

conduit dans lequel
passe la bande

chambre a vide

Clover 1

cryostat du
Clover 1

FIGURE 3.13. Phototographie des deux détecteurs germanium nommés “clovers” avec leur
cryostat rempli d’azote liquide.

FI1GURE 3.14. Photographie du systéme qui permet de gérer le défilement et [’enroulement de
la bande
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FIGURE 3.15: Impression écran d’un spectre 7y, avec le logiciel TV [106].

3.6 Conclusion

Ce chapitre présente les deux dispositifs expérimentaux qui ont été mis en place pour me-
surer les rendements en masse et les rendements isotopiques des produits de fission. Ces deux
dispositifs ont en commun le spectromeétre en masse Lohengrin de I'Institut Laue Langevin
(ILL) qui permet de sélectionner les noyaux suivant la masse sur la charge ionique (A4/q) et
I’énergie cinétique sur la charge ionique (E/q).

Pour mesurer les rendements en masse, le spectrometre Lohengrin est combiné a une
chambre d’ionisation & deux anodes avec grille de Frisch. Cette chambre d’ionisation permet
d’une part de séparer les différentes masses sélectionnées par le spectrometre, et d’autre part
de compter les noyaux considérés.

Les rendements isotopiques sont mesurés en placant des détecteurs germanium apres
I’aimant focalisant RED de la sortie numéro 2 du spectrometre Lohengrin. Les spectres de
rayonnements y acquis par les détecteurs germanium permettent de déterminer le nombre
de désintégrations de chaque isotope radioactif. Ainsi les noyaux sont identifiés suivant leur
masse A et leur numéro atomique Z.
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Les distributions en énergie
cinétique et en charge ionique
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Le spectromeétre Lohengrin sélectionne les produits de fission suivant leur masse A, leur
charge ionique ¢ et leur énergie cinétique F. Il offre ainsi la possibilité de mesurer les dis-
tributions en énergie cinétique E et en charge ionique ¢, pour une masse donnée A. Ces
distributions sont obtenues en fixant deux des trois parametres et en faisant varier le troi-
sieme : il faut faire varier £ pour mesurer les distributions en énergie et ¢ pour mesurer les
distributions en charge ionique.

La détermination de ces distributions constitue la premiere étape de l'analyse des ren-
dements en masse (cf. chapitre 5) et isotopiques (cf. chapitre 6) des produits de fission sur
le spectrometre Lohengrin. Cependant, ces distributions sont intéressantes en elles-mémes
pour les informations qu’elles fournissent. Les distributions en énergie sont le reflet de la dé-
formation des fragments au moment de la scission. L’énergie cinétique totale est une donnée
intéressante pour les applications. Enfin les distributions en charge déformées résultent de la
présence d’isomeres nanosecondes.



82 Chapitre 4. Les distributions en énergie cinétique et en charge ionique

Les distributions en énergie pour les rendements en masse ont été mesurées avec des cibles
recouvertes de Tantale. Cette couverture prolonge la vie de la cible, mais induit des pertes
en énergie cinétique des produits de fission d’environ 2 MeV selon le logiciel SRIM [107, 108].
Les données provenant des rendements en masse ont été complétées par une série de mesures
dédiées a I’étude des distributions en énergie. Ces mesures ont été réalisées avec une cible
extrémement mince sans couverture de Tantale (épaisseur 50 ug/cm? d233U).

Dans ce chapitre, nous commencerons par aborder la méthodologie d’analyse des dis-
tributions en énergie cinétique et en charge ionique (§ 4.1). Puis nous nous intéresserons a
Iinfluence des caractéristiques de la cible et de la masse sur la moyenne et 1’écart-type des
distributions en énergie. Ces informations seront comparées aux données bibliographiques.
De facon similaire, nous calculerons la moyenne et ’écart-type des distributions en charge
ionique. Ces valeurs expérimentales seront comparées a deux modeles semi-empiriques : ce-
lui de Nikolaev et celui de Shima (§ 4.3). La fin de ce chapitre est consacrée a 1’étude des
corrélations entre énergie cinétique et charge ionique (§ 4.4). Nous verrons que 'existence de
ces corrélations modifie le calcul des rendements.

4.1 La méthodologie d’analyse des distributions en énergie
cinétique et en charge ionique

4.1.1 Exemples de distributions en énergie cinétique

Une distribution en énergie s’obtient avec le spectromeétre Lohengrin en fixant la masse A
et la charge ionique ¢ et en faisant varier ’énergie cinétique E. Par exemple, la distribution
136/21/E est réalisée a la masse 136 et a la charge ionique 21, avec un pas en énergie de 2
ou 3 MeV. Le pas ne peut guere étre plus fin du fait de la dispersion intrinseque en énergie
du spectromeétre (voir § 3.2). Positionnée & la sortie historique de I'instrument, la chambre
d’ionisation permet d’identifier les produits de fission possédant le méme rapport A/q mais
des masses A différentes.

Les distributions en énergie dépendent de deux facteurs : de la cible et de la masse. La
figure 4.1 présente une mesure de distribution de la masse 136 a la charge ionique 21, pour
chaque cible d’?33U employée. Ces cibles possédent des caractéristiques différentes tant au
niveau de leur épaisseur que de leur couverture. On remarque que plus I’énergie moyenne
diminue avec I’épaisseur de la cible. Inversement, la largeur de la distribution augmente
avec ’épaisseur de la cible. Pour comprendre ce phénomene, il faut s’intéresser au trajet du
produit de fission entre sa naissance et le moment ou il sort de la cible. Plus la cible est
épaisse, plus la distance moyenne de matiere traversée par le produit de fission est grande
et plus il perdra d’énergie avant d’atteindre le vide du Lohengrin. Cela explique 1’énergie
moyenne plus basse. D’autre part, la fission peut avoir lieu n’importe ou dans la matiere
fissile. Ainsi dans une cible épaisse, ’éventail de distances de matiere a traverser est plus
grand que pour une cible mince. Il en résulte une plus grande dispersion dans la quantité
d’énergie déposée dans la cible par le produit de fission. Cette dispersion est renforcée par
I’hétérogénéité de la surface de la cible. Cela se traduit sur la distribution en énergie par un
écart-type plus important.
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FIGURE 4.1. La distribution en énergie de la masse 136 a la charge tonique 21 pour chacune
des cibles d?33U employées. Les lignes correspondent a des interpolations.

La figure 4.2 correspond aux distributions en énergie de deux masses différentes, 135 et
136, effectuées a la charge ionique 21 avec la méme cible. L’énergie moyenne de A = 136 est
inférieure a celle de A = 135 d’environ 1 MeV. L’influence de la masse sur ’énergie moyenne
sera étudié dans le paragraphe 4.2.
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FIGURE 4.2. Les distributions en énergie cinétique des masses 135 et 136, effectuées a la
charge ionique 21 avec une cible mince d?33U. Les lignes correspondent a des interpolations.
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4.1.2 Ajustement des distributions en énergie cinétique

L’énergie cinétique est une variable continue. Il faut donc ajuster la distribution pour
pouvoir en extraire I’énergie moyenne, ’écart-type ou encore 'aire. Cette derniere donnée est
centrale dans le calcul des rendements. Pour suivre I’évolution dans le temps de la combustion
de la cible, la distribution en énergie de la masse 136 a la charge ionique 21 a été mesurée
de nombreuses fois. Ces mesures répétées fournissent un échantillon intéressant pour tester
différentes fonctions d’ajustement : I'interpolation Spline, la Cristall Ball, une distribution
normale et la somme de deux distributions normales.

La TSpline3 de ROOT est une interpolation qui permet de passer par les points de me-
sure; cependant cette fonction présente non seulement ’inconvénient de ne fournir aucune
erreur sur l'aire de la distribution en énergie, mais aussi I'inconvénient de ne faire aucune
estimation de l'aire des ailes de la distribution en énergie.

La Cristal Ball ¢b une distribution gaussienne avec une queue exponentielle. Elle possede
quatre parametres : la normalisation, la moyenne de la gaussienne myg, ’écart-type de la
gaussienne ¢ et un parametre a décrivant I'importance de la queue exponentielle. Elle est
définie dans ROOT de la maniére suivante : soit la variable ¢t = (E — p)/o, définie & partir

de la variable E et des parametres p et 0. Si o < 0 alors t = —t¢.
£2
exp(—;) sit>—|af
cb(t) = af) (/)" oy
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La distribution gaussienne g non-normalisée possede trois parameétres (eq. 4.2), et donc,
la somme de deux distributions gaussiennes non-normalisées en possede six (eq. 4.3).

I (B —p)?
E) = - 4.2
g(E) o exp 952 (4.2)
I (E—m)? I (E — pg2)?
dg(E) = — - —— 4.3
9(E) 2moy P 20% 210y P 203 (43)

Les fonctions ci-dessus sont ajustées sur des points expérimentaux possédant une erreur
uniquement statistique : N + V/N. Ces points expérimentaux suivent une distribution gaus-
sienne, car ils ont été acquis avec un haut taux de comptage ou pendant un long temps
de mesure. Par conséquent, le maximum de vraisemblance de 'ajustement est équivalant
a appliquer la méthode des moindres carrés. Cette méthode prend comme estimateur des
parametres py les valeurs qui minimisent la fonction :

n n
=

=17

[th(Ei, pr) — exp(E:)] Vij* [th(E;, pi) — exp(E;)], (4.4)
1
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avec th(E;, p) la valeur théorique et exp(E;) la valeur expérimentale a 1’énergie F;. V est la
matrice de variance covariance des mesures [109].

Si les observations sont indépendantes, ce qui est le cas ici : la matrice V est diagonale
et V;; = o2. L’équation 4.4 peut ainsi s’écrire :

2= Zn: th(EzypkLZ— €9Cp(Ei)‘ (4.5)

=1 ?

Ces trois ajustements ont des x? réduits supérieurs a I'unité pour la majorité des distri-
butions en énergie 136/21/E. La somme des deux distributions normales a systématiquement
été dotée d’un meilleur x? réduit. C’est la raison pour laquelle notre choix final s’est porté
sur cette fonction. Cependant les erreurs fournies sur les parametres, notamment celle sur
laire des distributions, sont sous-évaluées par I’ajustement. Pour remédier a ce probléme,
il a été envisagé d’ajouter une erreur systématique. Ce choix n’était pas concluant, car en
modifiant le poids des points, la fonction s’écartait des mesures de hauts rendements. Il a
été choisi de corriger 'erreur de l’aire, en multipliant I’écart-type de 'aire totale fournie
par ROOT par la racine carrée du x? réduit. Cette méthode a par ailleurs été comparée &
son équivalent, soit la réévaluation des erreurs des points en les multipliant par la racine
carrée du x? réduit. Cela donne au final les méme résultats d'une part pour les parametres
de la fonction d’ajustement et d’autre part pour les erreurs des aires. La figure 4.3 présente
I'incertitude relative sur I'aire de la distribution 136/21/E en fonction du x? réduit.
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FIGURE 4.3. Incertitude relative sur l’aire de la distribution 136/21/FE en fonction du x>
réduit. Les ronds correspondent o l'incertitude obtenue initialement avec ROOT. Les carrés
correspondent d lincertitude précédente multipliée par la racine carrée du x? réduit (incerti-
tude prime).
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4.1.3 Exemples de distributions en charge ionique

Le spectrometre Lohengrin combiné & une chambre d’ionisation permet d’étudier les
distributions en charge ionique en fixant la masse A et I’énergie cinétique F et en faisant
varier la charge ionique ¢, par pas de un. De fagon générale, ces distributions sont moins
sensibles a I’épaisseur de la cible que celles en énergie. La figure 4.4 présente la distribution
en g de la masse 136 pour une cible mince et une cible épaisse.
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FIGURE 4.4. La distribution en charge ionique des masses 136 avec une cible mince et une
cible épaisse

En revanche, les distributions en charges sont fortement dépendantes de la masse consi-
dérée. La figure 4.5 présentent les distributions en charge de la masse 136 et de la masse 144.
La masse 136 a une forme assez proche d’une distribution gaussienne, alors que la masse 144
présente une composante pour les hautes charges.
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FIGURE 4.5: La distribution en charge ionique des masses 136 et 144

4.1.4 Ajustement des distributions en charge ionique

La distribution de la charge ionique est par nature discrete (les charges sont des nombres
entiers). Ainsi le recours a un ajustement n’est pas indispensable, les mesures seules per-
mettent d’évaluer en grande partie la distribution. Cependant cela nécessite de mesurer les
points de bas rendements situés dans les ailes de la distribution. Cela implique d’augmenter
le temps nécessaire pour mesurer une masse. Ainsi la gamme de charges ioniques mesurées
releve d’un compromis entre le temps de mesure et une meilleure connaissance de notre
distribution.

La figure 4.6 présente la distribution en charge ionique de la masse 133 mesurée a ’énergie
cinétique de 73 MeV. Les charges mesurées sont comprises entre ¢ = 16 et ¢=28. Les mesures
sont ajustées par la somme de deux gaussiennes. La distribution a été évaluée en prenant les
valeurs expérimentales entre g=16 et ¢=28 et les valeurs fournies par 1’ajustement pour les
charges ¢ < 15 et ¢ > 29. La somme des valeurs fournies par I’ajustement, représente dans
ce cas la moins de 0.1 % de I'ensemble de la distribution.

En résumé, ’évaluation repose en majorité sur les valeurs mesurées, et I’ajustement n’a
servi qu’a compléter 'extrémité des ailes. Comme pour I’énergie cinétique, I'ajustement le
plus approprié est la somme de deux gaussiennes.
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FIGURE 4.6. Distribution en charge ionique de la masse 133 a l’énergie cinétique de 73 MeV.

4.2 Les distributions en énergie cinétique E en fonction de la
cible et de la masse

4.2.1 Les distribution en énergie cinétique en fonction de la cible

La cible, placée dans le haut flux de neutrons thermiques fourni par le réacteur de I'ILL,
perd sa matiere fissile en une semaine environ. Néanmoins, ce temps peut varier de quelques
jours a plus de deux semaines. Cette combustion (ou burn-up) est due principalement a
deux phénomenes qui sont la perte des éléments fissiles par fission et le “self-sputtering”. Le
“self-sputtering” correspond & l’éjection de matiere par les produits de fission qui sortent
de la cible avec ’énergie cinétique acquise lors de la fission. Pour suivre 1’évolution de la
combustion, la distribution de la masse 136 a la charge 21 a été mesurée a de nombreuses
reprises au cours du temps.

L’énergie cinétique moyenne E et I'écart-type ox de la distribution en énergie f(E) sont
définis dans les équations suivantes :

E = /Ef(E) dFE (4.6)
E
1/2

o = UE(E—E)2 f(E) dE (4.7)
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Dans 'annexe B, ces équations sont appliquées a la somme de deux gaussiennes. Il en ré-
sulte une expression analytique de E et o en fonctions des aires 7 et Iz, des moyennes pq et o
et des écarts types o1 et o9 de chacune des deux gaussiennes.

_ I pg + o po
F = ——= 4.8
I + 1y (48)
2 2 271/2

Lot +Iyo5 Lo (pn — p2)

I + 1 ([1+12)2

oE (4.9)

La figure 4.7 présente 1’énergie moyenne (eq. 4.8) ainsi que ’écart-type (eq. 4.9) de la
distribution en énergie de la masse 136 a la charge ionique 21 en fonction du temps. Ces
distributions proviennent des mesures faites avec les cibles “masse 1/2” et “masse 2/2".
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FIGURE 4.7. Energie moyenne (échelle de gauche) et écart-type (échelle de droite) de la
distribution en énergie de la masse 136 d la charge ionique 21 en fonction du temps. Ces
distributions ont été mesurées avec les cibles “masse 1/2” et “masse 2/2”.

Avec la cible “masse 2/27, I’énergie moyenne reste relativement constante au cours du

temps, alors qu’avec la cible “masse 1/2”, I’énergie moyenne augmente jusqu’a atteindre un
maximum et puis diminue sur la fin de la vie de la cible. L’explication de ce phénomene réside
dans I’évolution des caractéristiques de la cible au cours du temps. La figure 4.8 présente
I’évolution qualitative de la matiere fissile et de la couverture. Dans un premier temps,
I’épaisseur de matiere fissile et de couverture diminue (état 1). Les produits de fission ont
ainsi moins de matiére a traverser pour sortir de la cible. Cela implique une augmentation de
I’énergie cinétique moyenne. Dans un second temps, la couche de matiére fissile a quasiment
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disparu, il ne reste plus que les actinides qui ont été implantés dans le titane par “self-
sputtering” (état 2). D’ou la possibilité d’une diminution de 1’énergie moyenne en fin de vie
de la cible.

temps
\ —
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matiere fissile
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pour sortir de la cible =>» implantation de la matiére fissile dans le titane

FIGURE 4.8. Evolution qualitative dans le temps du profil de la cible (matiére fissile et cou-
verture).

Une expérience dédiée a la mesure des distributions en énergie a été faite avec une cible
mince, qui n’a pas été recouverte de Tantale. Sans couverture, sa durée de vie a été d’environ
3 jours. Pour suivre la combustion de la cible (burn-up) au cours du temps, nous avons choisi
la distribution en énergie de la masse 136 a la charge ionique 23. Ce suivi va permettre de
s’assurer que la combustion de la cible n’altere pas la forme des distributions en énergie.

La figure 4.9 présente les résultats obtenus pour cette distribution au cours du temps.
Sur le graphe du haut, trois BU mesurés au début (burn-up 1) au milieu (burn-up 5) et a la
fin de I'expérience (burn-up 16). La forme des distributions semble avoir peu évoluée entre
le début et la fin de la vie de la cible, trois jours plus tard.

L’énergie moyenne n’évolue pas en fonction du numéro de burn-up, ainsi I’énergie moyenne
d’un masse A; mesurée au début de l'expérience est parfaitement comparable & 1’énergie
moyenne d’une masse Ay, mesurée en fin d’expérience.

Le graphe situé en bas correspond & 1’écart-type de la distribution en énergie en fonction
de leur numéro. L’écart-type reste globalement constant au cours du temps. Il présente
néanmoins des variations, qui s’expliquent par sa grande sensibilité aux changements de la
forme de la distribution.



4.2. Les distributions en énergie cinétique en fonction de la cible et de la mas3#

- = T T T ————
(4 E -
S 95_ les erreurs sont dans ® burn-up 1
g g B I'épaisseur des points burn-up 5
L 75_ A burn-up 16
oF-
SE-
“E
3E-
2E-
o=
> _E
70—
= =
I 695F
69—
68.5—
68—
67.5—
67—
0
< 75E T T T T T T T T =
o 7E 3
= _E E
g 6.5 — —
IiJ/ 65— _E
© = 3
55 3
SE- =
45E E
4FE- 3
35 =
3: P N T N I B S R B
0 2 4 6 8 10 12 14 16

numeéro de burn-up

FIGURE 4.9. Différentes distributions en énergie de la masse 136 a la charge 23 mesurées
au cours du temps lors de l'expérience dédiée a la détermination des énergies cinétiques. Les
résultats sont présentés sans correction de perte d’énergie dans la cible.
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Des simulations Monte Carlo de perte d’énergie des produits de fission dans la cible
ont été réalisées a l'aide du code SRIM [107] afin notamment de mieux comprendre et de
quantifier 'effet du phénomene de combustion de la cible au fil des jours, schématisé dans la
figure 4.8, et de corriger les valeurs des énergies moyennes mesurées.

Pour ce faire, la géométrie de la cible “masse 1/2” a été simulée, en procédant & un
échantillonnage de la portion de matiere fissile en dix éléments afin d’obtenir la perte d’énergie
d’un produit de fission créé en début de cible, en milieu de cible ou en fin de cible (cf. fig 4.10).
Le but premier de cette subdivision étant d’estimer 1’élargissement de la distribution induit
par cet effet.

U,0, 819 A

Ta
835 A

FIGURE 4.10: Schéma de la cible “masse 1/2”.

La figure 4.11 présente les résultats d’une telle simulation pour un produit de fission de
la masse 136 émis a 70 MeV par une fission ayant eu lieu aux dix positions décrites. Les dix
distributions obtenues, correspondant a une épaisseur de matiere fissile traversée différente,
induisent une perte d’énergie de 2 a 3 MeV sur les 70 MeV initiaux, avec un écart-type
compris entre 0.6 et 0.9 MeV.

FIGURE 4.11. Distribution en énergie pour différentes épaisseurs de cible traversées par un
produit de fission de masse 136 ayant une énergie cinétique initiale de 70 MeV.
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Ces dix positions étant considérées équiprobables, la fission pouvant se produire autant
en début qu’en fin de cible, la somme de ces contributions donne une distribution gaussienne
d’écart-type 0.81 MeV. Cette valeur quantifie donc au final I’élargissement de la distribution
en énergie dii a la traversée de la cible par les produits de fission, et doit étre comparée aux

4.5 a 5 MeV de largeur de distribution en énergie cinétique mesurées pour la cible “masse
1/27 (cf fig. 4.7).

Ce résultat montre que I’élargissement di a la perte d’énergie dans la cible n’est pas
prépondérant, ainsi la largeur d’une distribution en énergie cinétique découle principalement
de la production par la fission, et se retrouve peu influencée par I’épaisseur de la cible. Ce
résultat est en accord avec le méme genre d’étude réalisée dans [62].

De telles simulations ont été réalisées pour ’ensemble des masses mesurées avec la cible
“masse 1/2”. L’énergie initiale des produits de fission simulés couvre I’ensemble des distri-
butions en énergie cinétique respectives pour chaque masse. La figure 4.12 montre la perte
d’énergie simulée des produits de fission de masses 128, 134 et 143, et la figure 4.13 présente
la perte d’énergie moyenne pour chaque masse.
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FIGURE 4.12. La perte d’énergie dans la cible en fonction de l’énergie initiales des produits
de fission pour les masses 128, 134 et 143.

Un des buts de ces simulations était d’arriver au final & corriger les énergies cinétiques
moyennes mesurées pour chaque masse de la perte d’énergie dans la cible. Cependant 1’évolu-
tion non maitrisée de ’épaisseur de la cible au fil des jours complique fortement ce travail. Il
est intéressant toutefois de noter la cohérence des valeurs simulées avec I’évolution de I’éner-
gie cinétique moyenne mesurée au fil des jours. La simulation donne en effet environ 2 MeV
de perte d’énergie d’un produit de fission de masse 136 dans le tantale, ce qui correspond
tout a fait a 'augmentation de 1’énergie moyenne au cours des quatre premiers jours d’uti-
lisation de la cible “masse 1/2” (cf fig. 4.7). La diminution de cette énergie moyenne pour
les cinquieme et sixiéme jours peut quant a elle étre attribuée au phénomeéne d’implantation
dans le titane, qui correspond a 1’état 2 décrit sur la figure 4.8.
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FIGURE 4.13: La perte d’énergie moyenne en fonction de la masse.

Au final, ces simulations montrent dans un premier temps la faible contribution de la
perte d’énergie des produits de fission dans la cible & I’élargissement des distributions en
énergie cinétique. Elles sont par ailleurs indispensables pour corriger les énergies moyennes
mesurées de la perte d’énergie dans la cible. Cependant ce dernier travail nécessite de prendre
en compte ’évolution de ’épaisseur de la cible au fil des jours, ce qui peut étre réalisé via
I’ajustement de ’évolution de ’énergie moyenne mesurée, mais n’est pas inclus dans ce tra-
vail de these.

4.2.2 Les distributions en énergie cinétique en fonction de la masse

La figure 4.14 présente les distributions en énergie des masses 87, 93, 127, 137, 139 et
150, obtenues avec la cible mince d’uranium 23U non recouverte de Tantale (cible “éner-
gie 1/1”). Les masses 87 et 93 appartiennent au pic léger et les masses 127, 137, 139 et 150
appartiennent au pic lourd. Contrairement aux cing autres masses présentées ici, qui ont été
ajustées avec la somme de deux gaussiennes, la masse 150 a pu étre ajustée avec une seule
gaussienne.

La figure 4.15 présente I’énergie cinétique moyenne E en fonction de la masse A des pro-
duits de fission. Ces énergies ont été mesurées avec trois cibles : “masse 1/2”, “masse 2/2”
et “énergie 1/1”. Ces données n’ont pas été corrigées des pertes en énergie dans la cible, ce
qui explique que les mesures provenant de la cible “énergie 1/1” soient en moyenne 1.1 MeV

au-dessus des mesures effectuées avec les cibles “masse” qui sont recouvertes d’une évapora-
tion de Ta (148 ug/cm?).
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Comme la plupart des actinides cette courbe présente trois comportements distincts. Au
niveau des masses du pic léger, I’énergie cinétique moyenne décrit un plateau. Au niveau des
masses du pic lourd, elle diminue d’environ d’environ 1 MeV par unité de masse, avec un
maximum obtenu autour de la masse 130. Enfin elle présente un creux entre les masses 103
a 128, qui correspondent a la fission symétrique.

Lors de la fission, une partie de 1’énergie de liaison du noyau composé est transformée
en énergie cinétique. Cette énergie cinétique E},; est partagée entre les deux fragments en
respectant la conservation de I’énergie cinétique (eq. 4.10), de la masse (eq. 4.11) et de la
quantité de mouvement (eq. 4.12).

conservation de I'énergie cinétique : Fyy = E] + E5 (4.10)
conservation de la masse : A7, = A] + A5 (4.11)
conservation de la quantité de mouvement : ATE] = A5E5 (4.12)

A est la masse du noyau composé. A7 et E sont la masse et I'énergie cinétique du
fragment de fission i.

Il en résulte que ’énergie cinétique E; du fragment 7 est inversement proportionnelle a
sa masse A}, pour une énergie cinétique Ey,; donnée :

Ape — A

Ef = L Eyor (4.13)

! ATLC

Cependant la courbe que nous avons décrite précédemment n’est pas une droite affine
décroissante. Cela laisse supposer que l’énergie cinétique totale Ej,; varie en fonction du
systeme (A}, A%) considéré. La figure 4.16 présente Ej, en fonction de la masse A avant
évaporation des neutrons de la fission 23U (nyy,,f) [54]. L’énergie cinétique totale est maximale
entre les masses 129 et 132, cela correspond sur le pic léger aux masses allant de 102 & 105.
Elle décroit ensuite pour les masses supérieures de fagon réguliere (u compris entre 133 et
155), ’équivalent sur le pic léger est une énergie cinétique totale qui croit de fagon réguliere
pour p compris entre 79 et 101. Enfin, dans la région symétrique (117 < pu < 128), ’énergie
cinétique totale présente une diminution quasiment équivalente a la fission trés asymétrique.

Ces variations dans I’énergie cinétique totale sont la conséquence directe de la forme
du noyau composé au moment de la scission. A ce moment 14, plus les fragments naissant
sont déformés, plus leur centre de gravité est éloigné I’'un de I’autre. Plus la distance qui les
sépare est grande, plus ’énergie potentielle de répulsion coulombienne est faible. L’énergie
potentielle est transformée en énergie cinétique quand les fragments s’éloignent I’un de ’autre.
Pour résumer, la déformation des fragments diminue I’énergie cinétique totale. Ainsi la fission
symétrique et la fission tres asymétrique donnent naissance a des fragments trés déformés.
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FIGURE 4.14. Les distributions en énergie des masses 87, 93, 135, 187, 139 et 150. Les
erreurs sont dans l’épaisseur des points.
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FIGURE 4.15. Energies moyennes en fonction de A, mesurées avec les cibles “énergie 1/17,
“masse 1/27 et “masse 2/27. Les données ne sont pas corrigées de la perte d’énergie dans la
cible.

En conclusion, les trois comportements observés sur la figure 4.15 sont la résultante de
deux mécanismes : la conservation de la quantité de mouvement et la variation de I’énergie
cinétique totale. Pour le pic léger, la décroissance due a la conservation de la quantité de
mouvement est compensée par 'augmentation de I’énergie cinétique totale. Pour le pic lourd,
les deux mécanismes s’ajoutent et il en résulte la décroissance de I’énergie cinétique en
fonction de la masse. Au niveau de la symétrie, le creux lié a I’énergie cinétique totale est
toujours visible, méme si sa forme est un peu modifiée par la conservation de la quantité de
mouvement.
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FIGURE 4.16. Energie cinétique totale TKE (“Total Kinetic Energy”) avant l’émission des
neutrons prompts en fonction de la masse A des fragments de fission de 1233 U(ny,f). Ces
données ont été obtenues par H. Baba et al. [5]] en appliquant la méthode de Schimtt a des
mesures 2F.
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La figure 4.17 présente 1’énergie moyenne en fonction de la masse des produits de fission
mesurées avec la cible fine. Ces résultats ne sont pas corrigés des pertes d’énergie dans la
cible. Ces données sont comparées aux mesures de H. Faust et al. [110], H. Baba et al. [54]
et a celles obtenues avec le code GEF (version février 2013) [70].
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FIGURE 4.17: Energie moyenne en fonction de la masse des produits de fission.

Les mesures de H. Faust et al. ont été réalisées aupres du spectrometre Lohengrin, avec
une cible de 65 pg/cm? recouverte d'une évaporation de Tantale 151 pg/cm?, c’est-a-dire
une cible tres comparable aux cibles “masse”. Néanmoins ces données sont en moyenne de
4.0 MeV supérieures aux mesures faites avec la cible “énergie”. Cette différence s’explique en
lisant I'article par le fait qu’une correction des pertes en énergie dans la cible a été évaluée a
4.0 a 4.6 MeV. Par ailleurs, cette correction est supérieure a ce que prévoit SRIM avec une
correction inférieure a 3 MeV.

Les mesures de H. Baba et al. correspondent énergies cinétiques pré-émission neutrons
prompts en fonction de la masse des fragments de fission. Ces données ont été obtenues avec
la méthode 2E suivie de la procédure de Schmitt.

Les données fournies par le code GEF correspondent aux noyaux apres ’émission des
neutrons prompts.

La figure 4.18 présente 1’écart-type de la distribution en énergie cinétique en fonction de
la masse des produits de fission.
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FIGURE 4.18: Ecart-type de la distribution en énergie en fonction de la masse

4.3 Les distributions en charge ionique en fonction de la masse

Cette composante s’explique par la présence d’isomeéres nanosecondes dans la masse [111,
112, 113, 62]. La figure 4.19 présente le déroulement dans le temps et dans 'espace de la
perte d’électrons par un isomere nanoseconde. Apres étre sorti de la cible et avant I’aimant du
spectrometre, I’isomere peut se désexciter par conversion interne. L’électron éjecté appartient
aux couches profondes (K ou L) du corteége électronique. L’espace vacant sur la couche interne
est remplie par un électron d’une couche supérieure. Ce phénomene s’accompagne soit de
I’émission d’un rayon-X, soit de éjection d'un électron, appelé électron d’Auger [60]. Etant
dans le vide, 'isomere ne peut pas acquérir de nouveaux électrons et conserve donc sa nouvelle
charge ionique jusqu’a la sortie du spectrometre.

Le cas de la masse 140 illustre particulierement bien la présence d’une contribution a
haute charge. Les figures 4.20 et 4.21 présentent les distributions en charge de la masse 140,
ainsi que celles du xénon %Xe et du césium “9Cs. La contribution & haute charge ionique
de la distribution de la masse 140 s’explique par la présence d’un isomeére nanoseconde qui
décroit sur le M0Cs.
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FIGURE 4.19: Désexcitation par conversion interne.
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FIGURE 4.20. La distribution en charge ionique de la masse 140 a l’énergie cinétique

de 60 MeV.
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FIGURE 4.21. Les distributions en charge ionique des isotopes 0Xe et 10Cs a I’énergie
cinétique de 60 MeV. Ces données proviennent des mesures obtenues par spectrométrie ~y.
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4.3.1 Evolution de la distribution en charge ionique avec la combustion
de la cible

La figure 4.22 présente la premiére et la troisieéme distributions en charge de la masse 136
effectuée sur la premiere cible.
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FIGURE 4.22. La premiére et la troisieme distributions en q de la masse 136 mesurées avec
la cible 1. Ces deuz distributions ont été effectuées respectivement aux énergies de 67 MeV et
de 68 MeV. Cette faible différence d’énergie n’explique pas la cause de la dérive de la charge.

4.3.2 Charge moyenne et largeur des distributions

Pour caractériser ces distributions, la charge moyenne est tracée en fonctions de la masse
sur la figure 4.23. Ces résultats sont ensuite comparés a deux modeles empiriques : celui de
V.S. Nikolaev (1968) et celui de K. Shima (1982).
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FIGURE 4.23. La charge ionique moyenne en fonction de la masse A des produits de fission.

4.3.3 Le modéle de V.S. Nikolaev

Le modele de V.S. Nikolaev [114] s’appuie sur différents travaux et mesures, notamment
ceux de H. D. Betz [115]. Ce modéle est une formule semi-empirique qui donne la moyenne g
et la largeur o, de la distribution en charge ionique pour un faisceau d’ions lourds (Z >20)
apres la traversée d’un solide. Cette formule est exprimée dans la publication de V.S. Nikolaev
en fonction de la vitesse v, mais en posant E = (1/2)Av? avec E I’énergie cinétique et A la
masse, il est possible d’obtenir la charge moyenne g et I’écart type o4 en fonction de A (en
uma), E (en MeV) et Z (eq. 4.14).

(A B, Z) = Z[1+(3.86\/m/za)_1/k]_

1/2 (4.14)
0 (A E,Z) = a9 {q {1 _ (q/Z)mc”

Les parametres proposés par V.S. Nikolaev sont : a« = 0.45, k = 0.6 et o9 = 0.5.

4.3.4 Le modéle de K. Shima

Ce modele reprend le travail de V.S. Nikolaev pour y inclure les résultats de nouvelles
expériences. Outre les parametres déja pris en compte dans le précédent modele, le modele
de K. Shima [116] inclut le numéro atomique de I'ion et de la matiere traversée Z,.
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i(AE,Z) = Z [1 — exp(—1.25X + 0.32X2 — O.llX?’)}
[1-0.0019(Z, — 6)v/X +0.00001(Z. — 6)2X]| (4.15)
avec X = /2E/A (4.16)

3.6108(cm/s)Z0-45
Dans notre cas, la matiére traversée est celle de la cible, composée d’?*3U qui possede
une charge nucléaire Z, égale a 92.

La figure 4.24 présente les résultats calculés avec les modeles de V.S. Nikolaev et de
K. Shima ainsi que les résultats expérimentaux mesurés avec le spectrometre Lohengrin.
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FIGURE 4.24. Comparaison des modéles de Shima et de Nikolaev aur données expérimentales

Les mesures effectuées sur le spectrometre Lohengrin ont permis de déterminer une charge
ionique moyenne par masse ¢(A). Afin de comparer ces données aux modeles, la charge
nucléaire moyenne Z et ’énergie cinétique moyenne E ont été évaluées pour chaque masse.

La charge nucléaire moyenne Z(A) est calculée & partir des rendements isotopiques Y (A, Z)
de la librairie JEFF-3.1.1 (eq. 4.17).

- ZY (A, Z;
7= ZiZV(AZ) (4.17)
Y (A, Zy)

L’énergie cinétique moyenne E(A) provient des données mesurées sur le spectrometre
Lohengrin avec une cible sans couverture (§ 4.2)
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Les calculs donnent le bon ordre de grandeur. Cependant, la baisse de la charge moyenne
en fonction de la masse A au niveau du pic lourd, prédite par les modeles, n’est pas présente
dans les données expérimentales. Cela peut s’expliquer par la présence d’isomeres nanose-
condes qui introduisent une contribution a haute charge ionique.

Afin d’interpréter les charges ioniques mesurées et les modeles dans la région des pro-
duit de fission lourd, il est intéressant d’étudier les distributions en charge par isotopes. Les
mesures obtenues par spectrométrie gamma associées a un nucléide (A, Z) (cf ch. 6 et an-
nexe G) présentent des distorsions importantes d’un isotope a 'autre au sein d’une méme
masse. Une analyse bayesienne par composantes gaussiennes de ces distributions en charge
a permis d’interpréter ces déformations comme une conséquence du rapport de populations
entre des états isomeres de trés courte durée de vie (de quelques ps a quelques ns) et ’état
fondamental [117, 118]. Ces états isomeres de treés faible énergie d’excitation (quelques cen-
taines de keV) peuvent avoir une probabilité non-négligeable de désexcitation par conversion
interne, perturbant ainsi I’équilibre de la charge ionique établi a la sortie de la cible d’actinide
(cf fig. 4.19).
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FIGURE 4.25. Comparaison des charges moyennes déconvoluées (sans contrainte) pour 18
isotopes dans la région des produits de fission lourds. On observe une trés bonne adéquation

entre les modéles de H.D.Betz ou V.S.Nikolaev et I’état de charge moyenne le plus bas (extrait
de [117]).

Ces rapports de populations dépendent fortement de la distribution en moment angulaire
induite par la fission et de ’état de spin-parité de I’état isomere. A lissue de la cascade de
désexcitation prompte d’un noyau, pour des états excités faiblement peuplés, on s’attend a
ce que la déformation de la distribution en charge ionique soit faible. A linverse un rapport
de population en faveur de I’état isomere aura de grandes chances de déplacer les distribu-
tions vers les grandes charges si la désexcitation se fait par conversion interne. La figure 4.25
présente les charges moyennes déconvoluées pour 18 isotopes du pic lourd. Ces résultats ont
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été obtenus sans imposer aucune contrainte sur ’ajustement gaussien. On constate une tres
bonne adéquation entre les charges ioniques calculées par Nikoaev [114] ou Betz [119] et 1’état
de charge le plus faible (points rouges). Cet état de charge est associé a la formation de I’ion
dans I’état fondamental ou a la désexcitation de I’état isomere par transition électromagné-
tique. Seuls quatre isotopes ne présentent pas un état de charge prévu par les modeles. Cela
pourrait s’interpréter comme une tres faible production de ce noyau dans I’état fondamental
par la fission thermique.

Interprétation de la distribution en charge ionique du 140Xe : La figure 4.26
présente le résultat de la déconvolution de la distribution en charge ionique du 4°Xe [118].
On obtient un état de charge moyen le plus bas de 19.38 4+ 0.38 a comparer 18.68 selon
V.S. Nokolaev et al. De plus, la largeur de ce premier mode est de 2.1 £+ 0.2 & comparer
a 1.96 selon le méme modele. Dans la base de données évaluées ENSDF, si 'on cherche
les désexcitations par conversion interne dont la probabilité est supérieure a 1 %, on trouve
seulement deux états responsables de ces transitions de charge : I'isomere a 834.3 keV (16 ps)
et celui a 376.7 keV (70 ps). La multiplicité des cascades pour ces transitions est égale a 2, ce
qui se traduit par la prédiction de trois charges ioniques moyenne différentes (trois modes) :

— la charge de I'ion correspondant a 1’état fondamental,

— la charge correspondant a une seule transition par conversion interne,

— la charge correspondant a deux transitions par conversion interne.

L’analyse des différents ajustements montre que la déconvolution la plus probable cor-
respond a trois modes gaussiens. Cela permet de conclure que les modeles de V.S. Nikolaev
ou H.S. Betz sont crédibles et de rejeter le modele de K. Shima.

method 4:fit 3 gauss

y? / ndf 7.687 /10
S0 Prob 0.6594
= [ po 2007 - 629
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< [ p3 4062 - 443
e p4 19.38 - 0.3899
230 P> 2075 - 0.2207
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g [ p7 2533 -0.1943
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FIGURE 4.26. Déconvolution de la distribution en charge ionique du 4% Xe (extrait de [118]).
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4.4 Corrélation entre charge ionique et énergie cinétique

Jusqu’a présent, les rendements de fission ont été calculés en supposant les distributions
en énergie cinétique et en charge ionique indépendantes. Dans la these d’A. Bail [62], les
masses 98 et 136 ont été mesurées de facon quasi-exhaustive : la distribution en énergie E a
été déterminée pour chaque charge ionique gq.

Le tableau 4.1 présente l'erreur obtenue sur les rendements des masses 98 et 136, en
supposant les distributions en E et ¢ indépendantes. Les masses 98 et 136 ne présentent
pas de distributions en charge déformées. Cependant, I’erreur induite par 'hypotheése d’in-
dépendance est de 1 % dans le meilleur des cas. Cette erreur atteint 2 & 3 % en changeant
seulement d’une unité la charge de la distribution en énergie, et de 4 MeV ’énergie de la
distribution en charge. Ces résultats ont conduit & ajouter une erreur systématique sur les
rendements en masse, sans pour autant changer la fagon de calculer ces derniers.

TABLE 4.1. Erreur sur le calcul des rendements des masses 98 et 136 induite par U’hypo-
thése d’indépendance des distributions en charge et en énergie. <q>, <E> sont les valeurs
moyennes des distributions en charge et en énergie. L’erreur sur le calcul est présentée en
fonction de la charge (<q>-3, <q>-2, ...) de la distribution en énergie et de l’énergie (<E>
-8 MeV, <E> -} MeV...) de la distribution en charge [62]

<g>-3 <g>-2 <g>-1 <> <>+l <g>+2 <g>+3
<E>-8MeV >15% >11% >7% >4% >7% >11% >15%
<E>-4MeV >15% >7% >3% >2% >3% >7% >15%
<E> >155% >5% >2% >1% >2% >5% >15%
<E>+4MeV >15% >7% >3% >2% >3% >7% >15%
<E>+8MeV >15% >11% >7% >4% >7% >11% >15%

Les résultats précédents ont motivés une étude plus approfondie sur les corrélations entre
énergie cinétique et charge ionique. La corrélation entre E et ¢ d’'une masse donnée est dé-
terminée en mesurant la distribution en énergie a trois charges ioniques différentes. Ces trois
charges correspondent typiquement, au maximum de la distribution en charge et a ce maxi-
mum plus ou moins trois ou quatre unités de charge.

Par exemple pour la masse 136, trois distributions en énergie ont été mesurées aux charges
ioniques 19, 22 et 26 et sont représentées sur la figure 4.27. En supposant que 1’énergie
moyenne F dépende linéairement de la charge ionique ¢ (E(g) = a X q + b), la corréla-
tion (F,q) est est de 0.277 MeV par unité de charge quelle que soit la charge (dans la
formule précédente la corrélation correspond au coefficient a). Dans cette exemple, la cor-
rélation (E,q) est positive, I’énergie moyenne augmente avec la charge ionique, en d’autres
termes le nombre d’électrons manquants augmentent avec 1’énergie cinétique. Cela est en
accord avec les modeles de Nikolaev et de Shima (§ 4.3.2).

La corrélation entre E et ¢ pour la fission thermique de 1'*23U a été mesurée pour quelques
masses avec les cibles “masse”. Ces corrélations ont été introduits dans les calculs des ren-
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dements. Les résultats de ces calculs ont révélé des différences sur les taux de comptages
pouvant atteindre 5-6 %. Ainsi des mesures de corrélation (F,q) ont été effectuée avec la
cible “corrélation” pour les masses allant de 127 a 150. Les corrélations obtenues sont présen-
tées sur la figure 4.28. La majorité des corrélations (F,q) sont positives et comprises entre
0.1 et 0.4 MeV par unité de charge. Aucune tendance en fonction de la masse n’a pu étre
observée. On remarque de plus que les corrélations obtenues avec différentes cibles donnent
des résultats différents. Cela implique que dans le futur, on s’attachera toujours a mesurer
les corrélations et les rendements avec la méme cible.

La figure 4.29 présente ’énergie moyenne en fonction de la masse. Cette énergie moyenne
est calculée en supposant d’une part les distributions en énergie et en charge indépendantes
et d’autre part en considérant une corrélation entre ces deux distributions. Les deux calculs
donnent des résultats extrémement proches. Ainsi, il n’est pas nécessaire de connaitre les
corrélations entre charge et énergie pour pouvoir déterminer de maniére précise 1’énergie
moyenne d’une masse donnée. Pour cela, il suffit de connaitre la distribution en énergie
autour de la charge ionique moyenne. Cette méthode est celle qui a toujours été appliquée
jusqu’a présent sur le spectrometre Lohengrin.
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FIGURE 4.27. Mesures de trois distributions en énergie cinétique de la masse 136 effectuées
a trois charges ioniques différentes (q=19, 22 et 26), montrant l’augmentation de l’énergie
moyenne augmente avec la charge. Ces données proviennent de la cible “corrélation 1/1”.
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FIGURE 4.29. Mesures des énergies moyennes en fonction de A avec et sans corrélation entre

l’énergie E et la charge ionique q. Les données ne sont pas corrigées de la perte d’énergie
dans la cible. Les deux calculs donnent des résultats extrémement proches.



110 Chapitre 4. Les distributions en énergie cinétique et en charge ionique

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés aux distributions en énergie cinétique et
en charge ionique. L’évaluation de ces deux distributions est un préambule obligatoire a toute
I’analyse des rendements des produits de fission. Ainsi il est trés important de les caractériser
aussi précisément que possible. Ces distributions apportent aussi leur lot d’informations sur
la fission ainsi que des données intéressantes pour les applications.

Nous nous sommes tout d’abord intéressés a ’ajustement des distributions en énergie.
Ces distributions doivent étre ajustées pour pouvoir en extraire leur aire, leur moyenne ou
encore leur écart-type. Cependant, nous ne disposons d’aucun modele théorique, qui donne
la forme des distributions juste apres la fission. Et nous ne connaissons pas 1’état de surface
de la cible, ce qui implique que nous ne pouvons prédire précisément les pertes en énergie
dans la cible. Pour pouvoir tout de méme caractériser les distributions en énergie, nous avons
étudié de pres la distribution en énergie de la masse 136 & la charge 21 qui été mesurée de
nombreuses fois pour suivre la combustion de la cible. Différentes fonctions d’ajustement ont
été testées et il est apparu que celle qui fournissait systématiquement le meilleur y? réduit
était la somme de deux gaussiennes. Comme cette fonction n’est pas un modele prédictif, il
est trés important de mesurer la distribution en énergie jusque dans les ailes, pour s’assurer
de contraindre au maximum 1’ajustement.

Pour les distributions en charge ionique, 'ajustement a un réle moins important. La
charge est toujours entiere, ainsi le spectrometre Lohengrin fournit les mesures de I’ensemble
de la distribution en charge. L’ajustement permet de compléter la distribution sur les extré-
mités des ailes. De la méme facon que pour les distributions en énergie, il est important de
mesurer les ailes des distributions, car ’ajustement n’est pas toujours capable de réaliser des
prédictions précises.

Apres avoir choisi la méthode d’analyse des distributions, nous nous sommes intéressés a
I'influence de la cible et de la masse sur leur moyenne et leur écart-type.

La distribution en énergie dépend fortement des caractéristiques de la cible. L’emploi
d’une cible épaisse (“isotopique”) déforme de maniere irréversible la distribution. Ainsi,
I’étude des énergies moyenne a été réalisée avec des cibles fines. Nous avons méme pu dis-
poser d’une cible extrémement fine sans couverture, ce qui a permis de minimiser les pertes
d’énergie dans la matiere.

La distribution en charge ionique est, quant a elle, beaucoup moins sensible aux carac-
téristiques de la cible. Cependant, en fonction de la masse, elle peut présenter des formes
tres éloignées d’une simple gaussienne. Ces déformations sont liées & la présence d’isomeres
nanosecondes. Ceux-ci se désexcitent apres la sortie de la cible et perdent des électrons une
fois qu’ils sont dans le vide. Ainsi la présence d’isomeéres nanosecondes au sein d’une masse
se traduit par une contribution a haute charge ionique.
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Jusqu’a présent les rendements en masse des produits de fission ont toujours été calculés
en supposant les distributions en énergie et en charge indépendant. Dans le dernier para-
graphe de ce chapitre, les corrélations (F,q) ont été étudiées en fonction de la masse A. La
valeur de ces corrélations dépend de la cible.

Ainsi, a 'avenir, il faudra toujours évaluer les corrélations et les rendements en masse avec
la méme cible. Le résultat du calcul de I’énergie moyenne est trés peu sensible a 'introduction
des corrélations. Par conséquent, I’énergie moyenne peut donc étre déterminée uniquement en
considérant une distribution en énergie autour de la charge ionique moyenne. Nous verrons
dans le chapitre suivant comment ces corrélations modifient le calcul des rendements en
masse et les différences que cela implique dans les résultats.
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Le rendement indépendant Y (A) correspond a la probabilité de création par fission d’un
noyau de masse A apres I’émission des neutrons prompts. Il a été mesuré en placant une
chambre d’ionisation a la sortie du spectrometre Lohengrin (cf. chapitre 3, section 3.4).

Chaque mesure effectuée avec ce dispositif expérimental conduit a un taux de comptage
Na(q, E) qui correspond a la masse A, a la charge ionique ¢ et I’énergie cinétique E. Le
taux de comptage N4 de la masse A est obtenu en intégrant Na(q, E) sur 'énergie E et
en faisant la somme des contributions des différentes charges ioniques q. Cette premiere
étape est développée dans la section 5.1 avec une attention particuliere pour 1’étude de
I’hypothese, usuellement admise, d’indépendance des distributions en charge ionique ¢q et en
énergie cinétique F.

La cible se consume en une semaine environ, et le taux de comptage N4 évolue avec cette
combustion, nommée burn-up, dont il faut donc suivre 1’évolution en fonction du temps.
Cette correction est détaillée a la section 5.2.

Durant cette étape, le taux de comptage corrigé de la combustion de la cible N4 est
normalisé pour obtenir le rendement indépendant de fission Y (A). Pour cela, les mesures
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des deux cibles utilisées doivent étre réunies. Ensuite, si la masse A a été mesurée plusieurs
fois, il est nécessaire de faire la moyenne des mesures. Enfin, il faut déterminer le facteur
de normalisation absolue kyorm tel que Y(A) = Eknporm X Na; le choix qui a été fait est de
s’auto-normaliser en posant 3° ;. jourq Y (A) = 1. L'ensemble de cette étape est expliquée
plus en détail a la section 5.3.

Enfin chacune des étapes précédentes ont corrélées les mesures. La construction de la
matrice de variance-covariance expérimentale est décrite dans le paragraphe 5.4.

Cette méthodologie d’analyse a été validée avec les données acquises sur la fission de
I'uranium 233U, ce qui a permis de I'appliquer de maniére quasi-systématique & la fission du
plutonium ?*!'Pu.

5.1 Le taux de comptage de A

Commengons par préciser comment sont obtenues les données N4 (g, E). Le spectrometre
Lohengrin est réglé pour sélectionner les produits de fission ayant un rapport masse sur charge
ionique Aron/qron €t un rapport énergie cinétique sur charge ionique Epon/qron égales & A/q
et E/q respectivement. La chambre d’ionisation permet de compter et d’identifier les produits
de fission suivant leur énergie et donc leur masse. A ce niveau, la donnée brute est un nombre
de coups correspondant a la masse recherchée. Pour obtenir un taux de comptage, il faut
diviser le nombre de coups par la durée de la mesure AT. De plus, les produits de fission
sélectionnés ont une énergie comprise dans l'intervalle [E — AE/2, E + AE/2]. AE est la
dispersion en énergie du spectrometre Lohengrin (§ 3.2), qui est proportionnelle a E. Pour
s’affranchir de cette dispersion, le taux de comptage est donc divisé par AFE. Nos mesures
étant connues a un facteur pres indéterminé, on peut directement diviser par E. Finalement,
N4(q, E) s’obtient ainsi :

nombre de coups

AT x FE

NA(QaE) = (51)

Le taux de comptage N4 de la masse A est obtenu a partir de N4(q, F) en intégrant sur
F et en sommant sur q :

Na= Z/ENA(q, E)E (5.2)

Cela implique que Ny4(q, E) devrait étre évalué pour toute énergie F et toute charge ¢. Les
expériences étant limitées dans le temps a quelques semaines, il n’est pas possible de mesurer
la distribution en énergie pour chaque charge ¢. Pour limiter le nombre de mesures, il est
usuellement admis que les distributions en charge et en énergie sont indépendantes (§ 5.1.1).
Or nous avons vu que cette hypotheése n’était pas rigoureuse (cf. chapitre 4). Nous verrons
au paragraphe 5.1.2 que 'existence d’une corrélation entre charge et énergie a un effet non
négligeable sur le taux de comptage IV 4.
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5.1.1 Calcul du taux de comptage de A en supposant les distributions en
énergie cinétique et en charge ionique indépendantes

En supposant que les distributions en charge ionique ¢ et en énergie cinétique F sont
indépendantes, N(q, E) peut alors s’écrire comme le produit de leurs distributions f; et
fe (eq. 5.3). La figure 5.1 représente en 3 dimensions N4(q, E') en fonction de la charge
ionique q et de I’énergie cinétique E pour la masse 136, si les distributions sont indépendantes.

Na(q, E) = Na fo(q) fE(E) (5.3)

N(A,q,E) (unite arbitraire)

FIGURE 5.1. Représentation en 3 dimensions de la distribution N(q, E) en charge ionique q
et en énergie cinétique E de la masse 136. On peut observer laspect discontinu de la distribu-
tion suivant q et inversement l’aspect continue de la distribution suivant E. Les distributions
en énergie et en charge sont supposées indépendantes. Par conséquent, toutes les distributions
en énergie aur différentes charges sont identiques a un facteur preés.

Cela permet de réduire considérablement le temps de mesure, car pour connaitre N4(q, F)
quelles que soient g et F, il suffit de mesurer la distribution en énergie pour une charge ionique
donnée ¢ (distribution E : Ny 4, (E)) et la distribution en charge ionique pour une énergie
cinétique donnée E; (distribution q : N4 g, (q)). Apres plusieurs lignes de calculs dont le détail
est présenté dans 'annexe D.1, I’équation 5.2 peut s’écrire sous la forme de 1’équation 5.4.

> Nag,(q
Ny = /N 5.4
A N s = (45) Aqp(E (5.4)
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L’équation 5.4 montre I'importance de connaitre les distributions en énergie cinétique et
en charge ionique (ch. 4) afin de déterminer Ny .

5.1.2 Calcul du taux de comptage de A avec une corrélation (E,q)

Dans le paragraphe 4.4, 'existence de corrélations entre énergie et charge a été montrée,
c’est-a-dire qu’au premier ordre, I’énergie moyenne peut s’exprimer en fonction de la charge q :

E(q)=axq+b (5.5)

Ainsi, la différence entre deux énergies moyennes est proportionnelle a la différence entre
les charges Aq auxquelles les distributions correspondantes ont été mesurées :

AE(q) =E(q) — E(gr) =a X (¢ — qg) = a x Aq (5.6)

La correction apportée au taux de comptage N4 se fait sur la base de I'’hypothese sui-
vante : la corrélation entre I’énergie cinétique et la charge ionique induit une translation
de AE(q) de toute la distribution en énergie cinétique N4 ,(E) mesurée & la charge io-
nique q :

Nag(E) = Nagy (B — AE(q)) (5.7)

La figure 5.2 illustre la manieére dont la distribution en énergie a la charge ¢ évolue avec
Pexistence d’une corrélation (F,q). Attention, la valeur de la corrélation (F,q) qui a été
utilisée pour réaliser cette figure est trés supérieure a la réalité. Ce choix permet d’amplifier
Ieffet de la corrélation sur la déformation de la distribution a des fins pédagogiques. L’objectif
est de déterminer la distribution en énergie N4 4(E) a la charge ¢ qui n’a pas été mesurée.
Pour cela nous disposons de la mesure de la distribution en énergie N4 4, (E) a la charge gg
ainsi que des mesures provenant de la distribution en charge Na g, (q) et Na g, (qr) effectuées
a I'énergie L.

Le graphe du haut de la figure 5.2 représente le cas ou la corrélation (FE,q) est nulle.

La distribution N 4(E) est égale & Ny 4, (E) fois un facteur § = Nag,(q)/Na,g,(qe). Il en
résulte que laire :

/ Naq(E)AE = / Ny (E)AE x § (5.8)
E E

Le graphe du bas de la figure 5.2 représente le cas ou la corrélation (FE,q) est différente
de zéro. La distribution N ,(E) correspond & la distribution Ny 4, (E) translatée de AE(q).
De plus, grace aux mesures en charge, on connait la valeur de N4 4(E;) = Na g, (q). On peut
ainsi déterminer N4 4(F) et son aire :

Nagp (Eq)
Nagr (Eq - AE((]))

/ Nay(E)E = / Nage(E)AE x § x
E E

Corvelation(q) = -
NA,qE (Eq - AE((]))
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FIGURE 5.2. Illustration de l'influence de la corrélation (E,q) sur l’évaluation de la distribu-
tion en énergie Ny 4(E) pour une charge q différente de qi. La valeur de la corrélation (E, q)
a €té tres largement exagérée pour mettre en évidence le phénoméne. Le trait rouge continu
correspond d la distribution en énergie a la charge qr, qui a été mesurée. Le trait bleu dis-
continu correspond a la distribution en énergie a la charge q¢ que l'on évalue. La distribution
en charge a été mesurée a l'énergie Ey.
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Le taux de comptage peut alors s’écrire :

24 Nag,(q) x Correlation(q)
- Nakg,(qE)

Na [E Nagp(E)AE (5.11)

avec Na g,(q) et Na g, (E) respectivement les distributions en ¢ et en E. Les détails des
calculs pour obtenir ’équation 5.11 sont présentés en annexe D.2.

La figure 5.3 présente la correction apportée au taux de comptage pour les différentes
mesures des différentes masses. Les valeurs des corrélations appliquées sont celles présentées
sur la figure 4.28. Cette correction est généralement positive et comprise entre 0% et 5%.
D’une part, elle dépend de la valeur de la corrélation liée a la masse. D’autre part, elle
dépend de valeurs liées aux caractéristiques de la cible (épaisseur, homogénéité...), comme
les largeurs des distributions, et aux choix de mesures, comme la charge a laquelle a été
effectué le scan E et ’énergie a laquelle a été mesuré le scan q. Ces dépendances, qui ne sont
pas liées exclusivement a la masse, expliquent les disparités des corrections au sein d’une
méme masse.
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FIGURE 5.3. Différence relative entre les taux de comptages calculés en prenant en compte
ou non la corrélation entre les distributions en charge ionique et en énergie cinétique. Le
taux de comptage N (A) est obtenu en supposant les distributions en énergie et en charge
indépendantes. Le taux de comptage N°™ (A) est calculé en prenant en compte les corrélations
entre ces distributions. La différence relative entre N™(A) et N (A) est dans la plupart
des cas comprise entre 0% et 5%.
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5.2 Le suivi de la combustion de la cible

Les taux de comptage, évalués au paragraphe précédent, sont directement proportionnels
au taux de fission ayant lieu dans la cible au moment de la mesure. Ce taux de fission
correspond a la combustion de la cible, aussi appelé burn-up, qui est suivi grace a des
mesures répétées dans le temps de la distribution en énergie E & la masse 136 et a la charge
21 (au minimum deux fois par jour).

Les figures 5.5, 5.6 et 5.7 présentent I’évolution de la combustion des trois cibles employées
pour la mesure des rendements en masse de 1'>33U et du 2*'Pu. Tout d’abord, la durée
d’utilisation des cibles varie : la premiére a été employée pendant six jours contre dix pour la
seconde et la troisieme. Ensuite, les formes de ces courbes sont extrémement différentes, ce
qui conduit & adapter les stratégies d’analyse. La premiere cible présente trois comportements
bien distincts avec des laps de temps sans aucune mesure, dus a des problemes techniques
comme le remplacement du connecteur de la haute tension (fig. 5.4). Ces changements de
comportement ont conduit & un ajustement par zone de ce taux de combustion. Sur la seconde
cible, on observe deux zones distinctes, la fonction pour 'ajustement qui a été choisie est la
somme de deux exponentielles décroissantes. La combustion de la cible de ?*'Pu a pu étre
ajustée avec une seule exponentielle décroissante.

FIGURE 5.4: Connecteur cassé de la haute tension

Apres les corrections de la combustion de la cible, nous avons observé un effet systéma-
tique pour les mesures effectuées vers la fin de la premiére cible de 1'233U. Ainsi, aprés avoir
vérifié les distributions en énergie de la masse 136, nous nous sommes intéressés aux distribu-
tions en charge. La tableau 5.1 présente le rapport »°, N (136,21, E;)/N(136,q = 21, E,) de
six distributions en charge q de la masse 136 mesurés sur les deux cibles a différents moments.
Ce rapport est relativement constant, environ 8, excepté pour la derniére distribution de la
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premiéere cible, qui présente un rapport 40 % au dessus. Pour corriger I'effet systématique sur
la premiere cible, le burn-up obtenu précédemment grace aux distributions en énergie a été
multiplié par le rapport obtenu avec la distribution en charge sur chacun des trois morceaux
de 'ajustement.

TABLE 5.1. Evolution dans le temps du rapport 3, N (136,21, E,)/N(136,q = 21, E;) pour
les deux cibles. Pour la premiére cible, les trois mesures correspondent aux trois morceauz
sur lesquels a été ajusté le burn-up.

1re cible 2¢ cible

7.87 7.84
8.23 7.88
11.09 8.40

Pour s’affranchir de la combustion de la cible, chaque taux de comptage N4, qui a été
mesuré a l'instant t, est divisé par le burn-up évalué a ce méme moment :

N, = lmi\rf:_‘ffg(t) (5.12)

La combustion de la cible est une source significative d’incertitude, si ce n’est la plus
importante, qui, de plus, correle les taux de comptage entre eux (cf. § 5.4.2).
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FIGURE 5.5. Mesures de l’évolution de la combustion de la premiére cible d?33U. L’ajuste-
ment a €té fail sur trois zones distinctes.
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FIGURE 5.6. Mesures de ’évolution de la combustion de la seconde cible 33 U. L’ajustement
a été fait sur deux zones.
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FIGURE 5.7. Mesures de l’évolution de la combustion de la cible de **' Pu. L’ajustement a
été fait sur une seule zone.
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5.3 La normalisation des taux de comptages

Plusieurs étapes sont encore nécessaires pour passer des taux de comptage corrigés du
burn-up, aux rendements en masse de fission Y (A) comparables a ceux des évaluations
contenues dans JEFF. Si plusieurs cibles ont été utilisées, comme cela fut le cas pour I'ura-
nium 233U, il faut normaliser tous les taux de comptage sur une méme échelle. A ce niveau de
I’analyse, les rendements sont encore relatifs, il reste a déterminer le facteur de normalisation
pour obtenir les rendements absolus. Enfin, certaines masses ont été mesurées plusieurs fois,
ce qui nécessite de calculer la moyenne des différents rendements pour n’obtenir plus qu’une
seule valeur par masse.

5.3.1 Définition de la moyenne employée dans cette analyse

Pour diminuer I'incertitude associée a une grandeur, qui a été mesurée plusieurs fois, la
moyenne pondérée X définie dans ’équation 5.13 a été appliquée. Cette formule est obtenue
en cherchant la moyenne qui possede la plus petite incertitude possible, si les mesures sont
indépendantes. La démonstration se trouve en annexe A.

> Xi/var(X;)

X = > 1/var(X;)

(5.13)

5.3.2 Normalisation par cible

Les rendements en masse de I'uranium 223U ont été mesurés avec deux cibles. Le choix,
qui a été fait pour réunir ’ensemble des données, est d’appliquer un coefficient L aux données
de la deuxieme cible tel que :

ibl
1 = NiZhs (5.14)
N2 |

ou foilfgg correspond a la moyenne des mesures de masse 136 sur la cible x pondérée
par l'inverse des variances (cf § 5.3.1). En réunissant les données des deux cibles de cette
maniere, cela a plusieurs conséquences :
— premierement, a I'incertitude des mesures produites avec la seconde cible, il faut ajouter
Iincertitude sur la moyenne des mesures de la masse 136 de la premieére et de la seconde
cible.

— deuxiemement, les données des deux cibles sont maintenant corrélées.

Les rendements en masse du 2*!Pu ont été mesurés avec une seule cible, ainsi cette étape
n’existe pas. Cependant, si de nouvelles mesures sont effectuées, il faudra alors normaliser
par cible.
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5.3.3 Normaliser les données, pour obtenir des rendements absolus

Les rendements absolus Y (A) sont normalisés & 2 sur les deux pics et & 1 pour chacun des
deux pics. Cela est vrai si 'on ne prend pas en compte les rendements des noyaux produits
uniquement par la fission ternaire (A<12) :

oY) = > YA+ Y Y(4)=2 (5.15)

A>60 Ae{pic léger} Ae{pic lourd}

1 1

Durant les campagnes de mesures, les rendements de fission de 1'233U(n¢y,,f) ont été ob-
tenus pour les masses allant de 120 a 154. Cela représente 99.67 % du pic lourd selon la
bibliotheque JEFF-3.1.1 (tab. 5.2). Ainsi, selon cette bibliothéque, en se normalisant sur les
masses 120 a 154, le biais induit est de I'ordre 0.3 %.

En résumé, nos mesures de rendements en masse de la fission de 1'233U(nyy,,f) recouvrent
suffisamment ’ensemble du pic lourd, pour qu’il soit possible de se normaliser sans faire
appel a une normalisation extérieure et d’obtenir des données indépendantes de toute autre
mesure qui a été ou qui pourrait étre faite.

Pour le 24'Pu, les rendements en masse sont mesurés de A=129 & A=151, ce qui représente
94.93 % du pic lourd suivant JEFF-3.1.1 et 96.77 % suivant ENDF/B-VII. Ainsi les mesures
nécessite encore d’étre complétées pour pouvoir s’auto-normaliser. Pour pouvoir cependant se
comparer aux données existantes, les rendements en masse du 24! Pu ont été normalisés sur la
somme des rendements des masses allant de A=129 a A=151 de JEFF-3.1.1. en considérant
une incertitude de 2 %.

TABLE 5.2. Répartition des rendements en masses de 1233 U(my,f) selon la biblio-
théque JEFF-3.1.1. Les masses mesurées a U'ILL vont de 126 a 154.

A >aY(4)
116-169  100.00 %
116-125 0.29 %
126-154 99.67 %
155-169 0.04 %

Le rendement absolu est alors calculé de la maniére suivante :
N

Y = _
ZAE{pic lourd} Na

(5.16)

Les différentes étapes qui ont permis de passer des taux de comptage Ngble(q, E) aux
rendements sont résumés sur la figure 5.8.
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136

normalisation absolue

><1/Z m
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FIGURE 5.8. Les différentes étapes de ’analyse des rendements en masse. L’étape “moyenne”

peut étre faite a deuxr moments différents : soit avant “l’'union des cibles”, soit entre “I’union

des cible” et “la normalisation” Si elle est faite avant “l’'union des cibles”, sur chaque cible
2

il 0’y aura qu’une mesure par masse, cependant une masse pourra €tre présente sur les

deux cibles. L’étape “moyenne” peut aussi étre éludée pour voir le rendement correspondant

a chaque mesure de masse.
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5.4 La construction de la matrice de variance-covariance

La matrice de variance-covariance se construit au fur et a mesure des étapes de l'ana-
lyse (cf fig. 5.8). Les taux de comptage N§P'(q, E), qui sont les données initiales, sont
supposés indépendantes, mais en appliquant les différentes corrections et en définissant une
normalisation, des corrélations apparaissent entre les rendements.

La propagation des incertitudes d’une étape a ’autre s’appuie sur la notion de sensibilité,
dont la définition et les principales propriétés sont présentées dans I’annexe C.

5.4.1 Taux de comptage N4

La mesure N4(q, F), qui est égale au nombre de coups divisé par le temps et ’éner-
gie F (eq. 5.1), a une incertitude associée uniquement statistique :

v/nombre de coups
N E)| = 1
o [Na(q, E)] AT % E (5.17)

Ces mesures sont les données de base des distributions en charge et en énergie qui per-
mettront de calculer les taux de comptage N4. La distribution en charge est par nature
discrete et 'incertitude qui lui est associée est directement issue du calcul :

Zq NZX(QVE'Q) - Zq;éqE Nf}(q’ Eq) ]
[ Ni(ae, Ey) ] B l Ni(qp, Ey) ! (518)
1/2
_ [Zq;ﬁq}s Ng(q, EQ)l Z‘HAQE o [NZ(q, Eq)] o? [Ngl(QE Eq)] (5.19)
N%(gm, By) (S iae Nila, Ep)|* V(g Bo))”

La distribution en énergie est quant a elle continue, ce qui nécessite d’ajuster les mesures
Na(qe, E) et d’évaluer I'incertitude associée. L’ajustement est fait avec la somme de deux
gaussiennes (eq. 4.3). Pour la plupart des scans, le x? réduit est trés supérieur a 1. Cet effet
est particulierement important pour les masses de hauts rendements dont chaque mesure
est connue avec une faible incertitude statistique. Typiquement pour 1’énergie moyenne, le
nombre de coup est compris entre 2000 et 10000, soit une incertitude statistique inférieure a

2 %.

Les valeurs élevées du x? réduit refletent le fait que nous ne connaissons pas le modeéle
théorique de la distribution en énergie de chaque masse apres la traversée de la cible. Cela
est dii a deux facteurs : d’une part nous ne connaissons pas la distribution en énergie juste
apres la fission. D’autre part, nous ne savons pas évaluer précisément les pertes en énergie
dans la cible, car 1’épaisseur de matiere fissile n’est pas répartie de maniere homogene sur
toute la surface et elle évolue également au cours du temps. La conséquence de I’absence d’un
modele théorique est d’avoir une incertitude associée a ’aire de la distribution d’autant plus
faible que le x? réduit est grand. Pour obtenir une incertitude plus raisonnable, I'incertitude
de chaque mesure est multipliée par la racine carrée du x? réduit avant I'ajustement, ce qui
revient & imposer un x? réduit égale & I'unité (cf. chapitre 4).
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5.4.2 Correction de la combustion de la cible

La correction de la combustion de la cible induit les premiéres corrélations entre les taux
de comptage N 4. Cette corrélation dépend de la cible et de la date des mesures. Les mesures
obtenues a partir de deux cibles différentes, restent indépendantes. Au sein d’une méme cible,
les mesures seront d’autant plus corrélées, qu’elles sont proches dans le temps.

Pour la premiére cible d’233U utilisée, les mesures de BU ont révélés trois comportements
différents qui sont numérotés de 1 a 3, et sont nommés “groupes de fit”. Ensuite ces “groupes
de fit” sont subdivisés en “groupes de données”, qui représentent toutes les mesures qui ont
été faites entre deux points de BU. Tous les rendements obtenus & l'intérieur d’un méme
groupe seront corrélés entre eux.

Le “groupe fit” permet de définir une incertitude liée a I’ajustement. Par exemple, si le
BU est ajusté avec une exponentielle décroissante BU(t) = Aexp(—At), I’ensemble des BU
associés aux rendements seront corrélés par 'incertitude sur le parametre A. La sensibilité
de BU(t;) a A (eq. 5.20) permet de définir la covariance entre BU(t;) et BU(¢;) en fonction
de la variance de A (eq. 5.21).

OBU(t;) A
Ssut)n = g BU(t;)
Aexp(—At;) A
O\ Aexp(—At;)

A

— (5.20)
var(\)
cov(BU(%:),BU(t;)) = Seu).a SBU()A 33
var(\
= (M)
= titjvar(/\) (5.21)

Le “groupe données” permet de prendre en compte l'incertitude induite par le compor-
tement local de la cible par rapport au comportement global par exemple en exponentielle
décroissante. Cette incertitude est définie comme la différence relative entre la mesure de BU
et l'ajustement.

L’évolution dans le temps du rapport >-, N(136,21, F,;)/N (136, q = 21, E,;) pour chaque
cible est présentée dans la table 5.1. Alors que ce rapport reste relativement constant pour
la 2¢ cible, il progresse de 40% pour la 1*¢ cible. Cette dérive a été corrigée de fagon uniforme
a l'intérieur de chaque “groupe de fit”.

D’un point de vue pratique, la matrice de variance-covariance est construite a partir du
numéro de cible, du “groupe fit” et du “groupe donnée”.
— Si deux mesures n’appartiennent pas a la méme cible, ou qu’elles ne partagent pas le
méme “groupe fit”, elles sont considérées comme indépendantes (fig. 5.9(a)).
— Si deux mesures appartiennent a la méme cible et au méme “groupe fit”, elles parta-
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geront l'incertitude du “groupe fit” (fig. 5.9(b)).
— Si de plus, elles appartiennent au méme “groupe données”, elles partageront en plus
Iincertitude du “groupe fit” et du “groupe données”.
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(b) zoom sur la croix : cible 1, “groupe fit” 1

FIGURE 5.9. Matrice de corrélation de la correction de la combustion de la cible établie a

partir du numéro de la cible, du “groupe de fit” et du “groupe donnée”.
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Cette méthode complexe a été mise en place sur les mesures de 1'>33U & cause du com-
portement par zone de la premieére cible.

Pour le 2*'Pu, la combustion de la cible peut étre ajustée sans difficulté par une expo-
nentielle décroissante. Pour obtenir la matrice de variance-covariance sur la correction de la
combustion de la cible, I'incertitude sur les parameétres de l’ajustement (ainsi que les cova-
riances) sont propagés. La figure 5.10 présente la corrélation associée a cette correction pour
la cible de 24 Pu.

151
150
149
148
147
146
145
144
143
142
141
140
139
138
137
136
135
134
133
132
131
130
129
125 I O O I B B B

FIGURE 5.10: Matrice de corrélation de la correction de la combustion de la cible de ** Pu.

5.4.3 Normalisation par cible

Pour réunir les mesures des deux cibles sur méme échelle, les données de la seconde cible
d?33U sont normalisées sur celles de la premieére grace au coefficient L (eq. 5.22 et 5.23).

) Ni si i € (cible 1)
Ni=\ NixL siie(cible2) (5.22)

chble 1

—4=136 (5.23)
chble 2

=136

ou N C'Lblfgg” correspond a la moyenne des mesures de la masse cible sur la cible m.

Les données des deux cibles sont maintenant réunies sur une méme échelle de valeurs.
Ainsi, deux taux de comptage N] peuvent étre corrélés, méme s’ils n’appartiennent pas a la
méme cible.
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Le calcul des sensibilités des mesures regroupées N/ aux mesures non-regroupées Nj,
permet de construire la matrice de variance-covariance des NJ.

si (1 €{cible 1} ) :

SN;N; = SNN;

si (1€ {cible 2} ) :

SniN; = SN+ SLN;
= SleN + SNmble 1 ,N; SNC‘blng,N
SnN, = Oy
N; [var(N;) — . .
¢ _ > 1 var () = ol si A; = 136 avec i € {cible 1}
N:\lblfgﬁlvN AJ=l36 A=136
0 sinon
N. .
i var(N:) ——— s A; =136 aveci € {cible 2}
Svgiez N, = 2 a;=136 1/var(Nj) x NGZTs

=136" .
0 sinon

5.4.4 Moyenne

Si une masse a été mesurée plusieurs fois, la moyenne des différents taux de comptage
conduit a réduire 'incertitude mais aussi le nombre de données (il ne reste plus qu’un unique
taux de comptage par masse). Si les cibles ont déja été unifiées, il n’y aura plus qu'une donnée
par masse. Si elles sont encore séparées, il y aura par cible, une donnée par masse.

Ni _ El NA,i/Var(NA,i)

> 1/var(Na;)
SNiA,NA’,L' = SZJ NA,j/Var(NA,j)»NA,i - SZJ 1/var(NA7j),NA7i (524)
Na
= 1/var(Nga; : -0 5.25
[vax( A’)ZjNA,j/Var(NAJ) ( )
NAZ'/VaI‘(NAi)
= ! : 5.26
22 Naj/var(Na;) (526)

SNyNg, = 0 (5.27)
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5.4.5 Normalisation

Les rendements sont, a ce stade, connus a un facteur pres de normalisation :

= M
Yl:Nlnorm“ { avec norm ZAG{AMW} A (5.28)

norm et norm,, la normalisation fixée par I'utilisateur

Dans le cas, ou I’ensemble des rendements du pic lourd a pu étre mesuré, { A, opm} cor-
respond aux masses du pic lourd et norm,, est égal & 1. Attention, INV; correspond au taux de
comptage de la masse A; une fois les deux cibles rassemblées, c’est-a-dire au paragraphe 5.4.3
cela correspondait a Nj.

SYZ,Ni = SNZ,NZ- + Snormu,Ni - Snarm,Ni

Sn,N, = i

st (Ai € {Anorm})

1/c? N;
Snorm,Ni = 5
> jeqa,y 1/oj norm
si (A; & {Anorm})
Snorm,Ni =0

5.5 Conclusion sur ’analyse des rendements en masse

La méthode d’analyse présentée dans ce chapitre se fait en plusieurs étapes qui condi-
tionnent les rendements de fission et la construction de la matrice de variance-covariance
expérimentale associée.

Tout d’abord les taux de comptage N4(q, E) d'une masse A a la charge ionique ¢ et a
I’énergie cinétique E ont été intégrés sur E et g pour obtenir le taux de comptage N4 de la
masse A. Cette étape a permis de mettre en avant les corrélations qui existent entre énergie
cinétique et charges ioniques et les conséquences que cela induit sur le taux de comptage N 4.
Cette corrélation E — g avaient déja été observée dans les travaux précédents, mais c’est la
premiere fois qu’elle est prise en compte dans le calcul de N 4.

Ensuite, les taux de comptage ont été corrigés de la combustion de la cible (correction
burn-up). Puis les données de la deuxiéme cible ont été normalisées sur les données de la
premiére cible pour les mesures sur 1'?33U. Par ailleurs, quand une masse avait été mesurée
plusieurs fois, la moyenne de ces données a été réalisée de maniere a obtenir plus qu'un seule
valeur par masse avec une incertitude réduite.
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Enfin, il a fallu trouver une normalisation dans le but d’obtenir des rendements absolus.
Le choix qui a été fait est de se normaliser sur I’ensemble du pic lourd. Cette normalisation
a avantage de fournir des données indépendantes de toute autre mesure ou évaluation.
Cette méthode a pu étre appliquée sur I'>33U. Cependant, pour ce travail, les rendements du
241Py; ne représentent pas la totalité du pic lourd. Ces données devront étre complétées pour
pouvoir réaliser cette normalisation.

La matrice de variance-covariance expérimentale associée aux rendements finaux a été
construite en propageant les incertitudes a chacune des étapes décrites précédemment. La
contribution majeure a l'incertitude provient de la normalisation. Cette matrice de variance-
covariance sera pour la premiere fois mise & disposition des évaluateurs.

Les résultats obtenus avec cette méthode d’analyse sont présentés dans le chapitre 7.

Dans le chapitre suivant, nous nous attacherons a décrire la méthode d’analyse des ren-
dements isotopiques Y (A4, 7).






CHAPITRE 6

L’analyse des rendements
isotopiques

Sommaire

6.1 La mesure des rendements isotopiques par spectrométrie gamma . 134
6.1.1 Principedelamesure . . . .. ... ... Lo o 134
6.1.2 Méthode d’analyse . . . . . .. ... .. 139
6.2 La caractérisation du dispositif expérimental . . . . . . ... ... .. 147

6.2.1 L’efficacité des détecteurs Ge en tenant compte de la cascade de désex-
citation . . . ... Lo 147
6.2.2 La combustiondelacible . . . . .. .. .. ... .. 0. 152
6.3 La construction des rendements isotopiques . . ... ... .. .. .. 155
6.3.1 Distributions en énergie . . . . . . .. ... L oL 155
6.3.2 Distributions en charge ionique . . . . . . . .. ... L L. 159
6.3.3 Normalisation des rendements isotopiques . . . . . . . . .. .. .. ... 159
6.4 Construction de la matrice de variance-covariance ... .. ... .. 162
6.5 Conclusion . ... ... ... e e 169

Les rendements en masse Y(A), dont I'analyse est présentée dans le chapitre précédent,
sont mesurés avec le spectrometre Lohengrin combiné avec une chambre d’ionisation a deux
anodes. Ce dispositif expérimental permet aussi de déterminer les rendements isotopiques du
pic léger. L’identification des différents isotopes au sein de chaque masse repose sur la perte
d’énergie cinétique dans la premiere partie de la chambre d’ionisation qui augmente avec la
charge nucléaire Z. Le pouvoir de séparation diminue avec Z, jusqu’a étre insuffisant pour Z
supérieur a 38. Rappelons que la fission symétrique de I'uranium correspond & des produits
de fission de charge nucléaire autour de Z = 46.

Ainsi, 'identification des isotopes du pic lourd est réalisée par une autre méthode : la
spectrométrie . La combinaison d’un spectromeétre de masse et d’'une spectrométrie v a
déja permis de déterminer les rendements isotopiques de plusieurs noyaux. Cette méthode a
d’une part été mise en place aupres de I'instrument OSIRIS (On-line Separation of Isotopes
at a Reactor In Studsvik) par G. Rudstam et par J. Galy [61] et d’autre part auprés du
spectrometre Lohengrin par A. Bail [62, 63].

L’analyse des rendements isotopiques, qui est présentée dans ce chapitre, a été appliquée
sur les données mesurées avec les quatre cibles d’?33U. Ce chapitre est composé de quatre
sections. Le principe de la mesure ainsi que les choix d’analyse sont développés dans la
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section 6.1. La caractérisation du dispositif expérimental (lefficacité des détecteurs Ge et
la combustion de la cible) est présentée dans la section 6.2. Ensuite, les résultats intermé-
diaires de 'analyse des rendements isotopiques sont détaillés dans la section 6.3. Enfin, la
construction de la matrice de covariance est étudiée dans la section 6.4.

6.1 La mesure des rendements isotopiques par spectromé-
trie v aupres du spectrometre Lohengrin

6.1.1 Principe de la mesure

Le spectrometre Lohengrin permet de sélectionner les produits de fission possédant une
masse A, une énergie cinétique E et une charge ionique ¢ correspondant aux rapports A/q
et E/q choisis par 'utilisateur. Lors des mesures de rendements en masse, les produits de
fission sont identifiés au moment de leur sortie du spectrometre par la chambre d’ionisation,
qui détermine leur énergie. Pour les rendements isotopiques, la mesure a lieu en deux temps.
Dans un premier temps, les produits de fission sont arrétés, a la sortie du spectrometre,
par une bande. Dans un deuxieme temps, comme il s’agit de noyaux riches en neutrons, ils
décroissent par désintégrations -, par (5-,n) et par transitions isomériques pour rejoindre
la vallée de la stabilité. Ces désintégrations sont accompagnées de ’émission de raies v qui
sont mesurés par les détecteurs Germanium pendant un temps At. La figure 6.1 présente
trés schématiquement le dispositif expérimental employé, avec les clovers 1 et 2 qui sont
constitués chacun de quatre cristaux de Germanium. Entre chaque mesure, la bande est
déroulée afin d’éloigner les produits de fission radioactifs des détecteurs Ge.

Produits de fission Produits de fission
sortant de la cible sélectionnés par le
spectrometre

— I—

Produits de fission
déposés sur la bande,

émettant des Y suite a
JJ*H‘P des désintégrations -,
(B-,n) et Cl.

FIGURE 6.1. Schéma de principe du dispositif expérimental mis en place pour la mesure des
rendements isotopiques

La figure 6.2 présente une illustration de I’évolution de la population d’un isotope situé
entre les deux clovers (détecteurs Ge). Apres ouverture du faisceau, la population augmente.
Apres la fermeture du faisceau, la population décroit suivant une loi exponentielle.
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FIGURE 6.2. Illustration de ’évolution d’une population isotopique n(t) en fonction du temps
susceptible d’étre mesurée par les détecteurs Ge

En déroulant la bande, la majorité de la population isotopique est emmenée loin des
détecteurs, cependant une proportion non-négligeable de ces noyaux sont arrétés par le cadre
en métal (le faisceau de produits de fission n’est pas suffisamment focalisé pour permettre
une implantation uniquement sur la bande). Cette partie résiduelle induira un biais sur les
prochaines mesures. C’est la raison pour laquelle, avant chaque mesure avec faisceau, une
mesure du bruit de fond induit par ce dépdt sur le cadre est effectuée.

L’objectif de chaque mesure est de déterminer le nombre de désintégrations de chaque
isotope (A,Z) & une charge ionique ¢ et sur une gamme en énergie AFE centrée sur ’énergie E
(plage en énergie comprise entre F — % et £+ %) Par exemple, on suppose que trois y
caractéristiques de la désintégration de cet isotope ont été sélectionnés : i, v2 et 3. Le
nombre de v ayant une intensité suffisante varie d’un isotope a l'autre. Le spectre v acquis
par les détecteurs Ge fournit un comptage par ~ : 1\771 (¢, E), Nw(q, E) et Nw(q, E). Avant
cette mesure avec faisceau, un spectre v a été acquis uniquement pour corriger le bruit de
fond induit par les isotopes restés sur le cadre apres que la bande ait été déroulée. Cette
mesure fournit aussi un comptage pour chaque v : BDF,, 4, BDF,, ;, et BDF,, ,.

Apres correction de ce biais, il faut prendre en compte différents parametres : I'efficacité
€ des détecteurs Ge, l'intensité I, de chaque v, l'effet de somme f, ainsi que la combustion
de la cible BU,. L'effet de somme correspond a la détection simultanée de deux 7 par un
cristal de Ge (voir § 6.2.1.2).

Ainsi, le nombre de désintégrations de 'isotope (A,Z) a une charge ionique ¢ et sur une
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gamme en énergie AFE estimé a partir du v, est égale a :

N. (¢, E) — og BDF,, 4

N (qu) = Bit (61)
o €y, 14, [, BUq

avec oy un coefficient provenant des équations de Bateman intégrées sans source exté-
rieure.

De la méme facon, les estimations du nombre de désintégrations a partir des o et 73 est
égale a :

sz (¢, E) — ag BDF,, 4

N. FE) = 6.2

(0. ) €y, 15, [1, BUq (6.2)
N..(¢q, E) — oy BDF

N. E — Y3\ q V3,49 6.3

Y3 (q7 ) 673 I'Y3 f'yBBUq ( )

Cette mesure a été obtenue pour toutes les charges ioniques ¢ sur une gamme en éner-
gie AE. Ainsi, le nombre de désintégrations de 'isotope (A, Z) sur une gamme en énergie AE
estimé a partir des v1, 2 et 3 :

N’Yl(E) = ZNM (¢, E) (6.4)

Noy(E) = Y Ny(q,E) (6.5)
q

Noy(E) = Y Ny(q,E) (6.6)

Pour n’obtenir plus qu’une seule estimation du nombre de désintégrations de 'isotope (A, Z)
sur une gamme en énergie AF, on prend la moyenne pondérée par les variances des trois
estimations précédentes :

N’Yl(E) 4 N’YQ(E) + N’Y3(E)
N, () = W (B war [Ny (B var [N, () 1)

Apres avoir estimé la distribution en charge ionique, il faut déterminer la distribution en
énergie cinétique. Cette derniere peut étre mesurée par spectrométrie v mais cela requiert
environ une demi-journée. Par ailleurs, la mesure de cette distribution peut étre effectuée en
moins d’une demi-heure avec la chambre d’ionisation, mais cela suppose que tous les isotopes
d’une méme masse possede la méme distribution en énergie. C’est cette deuxiéme solution
qui a été retenue, dans le but d’avoir des temps de mesure raisonnables. La distribution
en énergie permet d’accéder a la probabilité p(AFE) de la gamme en énergie AE. Sur la
figure 6.3, p(AFE) correspond & la proportion d’aire hachurée par rapport a l’aire totale sous
la courbe. Ainsi le nombre de désintégrations de 'isotope (A, Z) est égal a :

¥ = B

(6.8)
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FIGURE 6.3. Distribution en énergie mesurée avec la chambre d’ionisation de la masse 133
@ la charge ionique 21 de la cible “isotopique 4/47. L’aire hachurée représente l'intégrale de
la distribution en énergie de E — AE/2 a E+ AE/2.

Le nombre de désintégrations N (A, Z) de chaque isotope (A, Z) permet de remonter
au rendement indépendant Y (A, Z) connu a un facteur de normalisation pres, grace aux
équations de Bateman intégrées.

Pour comprendre le principe de cette correction, prenons un exemple simplifié. Soit une
masse A constituée de quatre isotopes (A, Z,), (A, Zp), (A, Z.) et (A, Z;), dont trois, (A, Z,),
(A, Zy) et (A, Z.), sont produits par la fission avec des rendements relatifs Y (A4, Z,), Y (A, Z)
et Y(A, Z.) & déterminer. La figure 6.4 présente le schéma de désintégration de cette masse A.

Supposons que leurs temps de demi-vie Ty, Ty et T, soient trés petits devant le temps
d’une mesure, en d’autres termes que les produits de fission décroissent rapidement apres
s’étre arrétés sur la bande.

Pour chaque charge ionique ¢, les détecteurs Germanium ont acquis un spectre v pendant
le méme temps de mesure At. Les étapes précédentes ont permis de déterminer le nombre
de désintégrations de chaque isotope : N(A, Z,), N(A, Zy) et N(A, Z,).

Ce nombre de désintégrations est égal au nombre de désintégrations de isotope (A, Z;)
avec i € {a,b, c}, qui a été créé soit par fission, soit par par désintégration - du peére (eq. 6.9).

Remarquons que le rendement de l'isotope (A, Zp) dépend du nombre de désintégrations
des isotopes (A, Z,), (A, Zp), tout comme le rendement du noyau (A4, Z.) dépend du nombre
de désintégrations des noyaux (A, Z,), (A, Zy) et (A, Z,).
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(‘ ‘lza)
B- .
100 % ( ,Zb)\_Ya
B- .
100 % ( ,Zc)\_Yb
B_ 0,

N(A, Z,) = Y(A,Z,)At
N(A, Z) = [Y(A, Z,)+Y(A, Z)] At (6.9)
N(A,Z,) = [Y(A Z)+Y(A Z)+Y (A Z.)] At
Y(A, Z,) = N(A,Z,)/At

& Y(A, Zy) = [N(A,Zy)— N(A,Z,)] /At (6.10)
Y(A,Z) = [N(A,Z) - N(A, Z)] /At

Dans cet exemple, les temps de demi-vie sont supposés négligeables devant le temps de la
mesure At ce qui simplifie considérablement la correction appliquée. Cependant, cela n’est
jamais le cas pour tous les isotopes d’une masse. Prenons le cas de la masse 139, I''391, le
139Xe, le 19Cs et le 139Ba ont respectivement des temps de demi-vie de 2 s, 40 s, 9 min
et 83 min alors qu’une mesure dure en général de 20 & 30 min. Ainsi, méme a la fin de la
mesure, le régime asymptotique est loin d’étre atteint et il donc nécessaire de résoudre les
équations de Bateman intégrées sans simplification pour obtenir Y (4, Z).

La derniére étape consiste & normaliser les rendements relatifs Y (A, Z) pour obtenir des
rendements absolus Y (A, Z) = k x Y (A, Z), ot k est le coefficient de normalisation. Pour
cela, plusieurs méthodes sont envisageables. Nous en citerons trois :

— Tout d’abord, en se basant sur le rendement indépendant d’un isotope particulier (A4, Z,)

provenant d’une bibliotheque d’évaluation (k = k; dans eq. 6.11).

— Une autre méthode est de se normaliser sur la somme de plusieurs isotopes (k = ks
dans eq. 6.12).

— La troisieme méthode est de trouver une masse A, dont les rendements de tous les iso-
topes ont pu étre déterminés. C’est le cas de la masse 139, dont I’isotope de plus haute
charge nucléaire Z produit par la fission, '*°Ba, a un temps de demi-vie de I'ordre de
grandeur du temps de mesure (83 min comparé a 30 min). Ainsi, il est possible de se
normaliser sur le rendement Y (139) de la masse 139 qui a notamment été déterminé
lors des mesures de rendements en masse (k = k3 dans eq. 6.13).
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ki = Yotio(Ap, Zp) /Y (Ap, Zp) (6.11)
ke = > Vewio(A, Z2)/ DY Y(A,Z) (6.12)
AZ AZ
ks = Y(139)/) Y (139,2) (6.13)
Z

6.1.2 Méthode d’analyse
6.1.2.1 Analyse des spectres v

Les spectres v obtenus avec les détecteurs Ge sont analysés avec le logiciel TV [106]. 11
faut tout d’abord définir une zone d’intérét ainsi que des zones de bruit de fond. Les zones de
bruit de fond sont ajustées dans la majorité des cas avec un polynéme d’ordre 1 (quelques fois
avec un polynoéme d’ordre 2). L’évaluation du nombre de coups dans une raie 7 est ensuite
réalisée suivant deux méthodes : par 'ajustement du spectre et par l'intégrale sur les canaux
de la zone d’intérét moins le bruit de fond. L’ajustement est réalisé apres avoir fourni une
position de pic a priori. L’intégrale sur les canaux ne nécessite pas de définir de parametre
supplémentaire.

Les informations recueillies sont ensuite rassemblées dans des tableaux, comme celui de
la figure 6.5. Les colonnes correspondent aux différents spectres acquis. Ces spectres cor-
respondent aux mesures réalisées pour les différents réglages du spectrometre ainsi que les
mesures de l'activité résiduelle des isotopes présents sur les éléments fixes. Toutes les lignes
du tableau correspondent & un unique y caractéristique de la désintégration de I’isotope étu-
dié. Les informations des quatre premieres lignes (fond bleu) sont relatives a la méthode de
Pajustement. Sur les cing lignes suivantes figurent les informations extraites de la deuxieéme
méthode par intégration sur les canaux (fond rouge). Les lignes suivantes correspondent a
des éléments de comparaison des deux méthodes ainsi que des informations complémentaires.

Quand plusieurs pics se superposent, les deux méthodes évoluent. Dans le cas de ’ajus-
tement, la position a priori, non plus du pic mais de chaque pic, est définie dans la zone
d’intérét. De plus, la largeur de chaque pic est imposée constante. Dans le cas de la méthode
par intégration, 'aire totale est pondérée par le résultat des ajustements obtenu avec 'autre
méthode. Par exemple, supposons qu’il y ait trois pics dans la zone d’intérét. L’ajustement
fournit les aires Ay, As et As. L’intégrale sur les canaux privée du bruit de fond est égale a
1. Alors, le nombre de coups Is du pic 2 évalué par la méthode de 'intégration est égale a :

Ay

L= 22
27 A+ Ao+ As

(6.14)
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type de mesure Mesure
du bruit de fond Mesure
du cadre faisceau ouvert

(faisceau fermé)

charge q
pour le faisceau ouvert

temps de la mesure Informations sur le spectre y

numéro de fichier

Isotope Ey position du y fournie par I'ajustement

écart-type fourni par I'ajustement Informations fournies par TV

relatives a I'ajustement du pic y

aire du pic fournie par I'ajustement

erreur sur I'aire

intégrale sur la zone d’intérét

= somme sur les canaux . . .
Informations fournies par TV relatives

a I'intégrale y (sans ajustement)

aire du bruit de fond dans la zone d’intérét

erreur sur I'aire du bruit de fond

intégraley =

intégrale sur la zone d’intérét
- aire du bruit de fond

erreur sur l'intégrale y

Calculs effectuées a partir des
informations fournies par TV relatives
a l'intégrale y (sans ajustement)

différence relative entre I'aire de I'ajustement et
I'intégrale y

Comparaison de I'aire du pic y avec et
sans ajustement

degré du polyndme de I'ajustement du bruit de

fond Informations complémentaires

nombre de pics dans la zone d’intérét

erreur conservée=

maximum(erreur sur 'aire de I'ajustement,
erreur sur l'intégrale y, différence entre I'aire de
I'ajustement et l'intégrale y

Calcul a partir des différentes
informations ci-dessus.

FI1GURE 6.5. Informations rassemblées pour chaque v analysé. Avec les différentes cibles, 22
masses ont été mesurées dont certaines plusieurs fois. Pour chaque masse, la distribution en
charge ionique a en moyenne nécessité 18 points. Entre la mesure du bruit de fond du cadre
et la mesure avec faisceau ouvert, environ 15 v sont analysés. Ainsi ce tableau, a di étre
rempli environ 22 x 18 x 15 ~ 5000 fois.
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6.1.2.2 Données de structure nucléaire

Alors que la mesure des rendements en masse ne nécessite aucune donnée de structure
nucléaire provenant de bibliotheque, les rendements isotopiques sont analysés en s’appuyant
sur la connaissance des temps de demi-vie 77 /5, des intensités I, et des schémas de niveaux.
L’intensité I, correspond a la probabilité d’émettre ce v par désintégration du noyau pere.
De plus, cette donnée prend en compte la probabilité de conversion interne ainsi que les
désintégrations (S—,n). Ces informations proviennent des évaluations ENSDF de novembre
2012. L’erreur associée a l'intensité est comprise entre 1 % et 20 % avec une moyenne a 8 %.
Les schémas de niveaux proviennent des évaluations de ENSDF de décembre 2012 et ont été
employés comme fichier d’entrée pour le logiciel TRUECOINC dans le cadre de la correction
de l'effet de somme. La propagation des incertitudes des temps de demi-vie sur les corrections
de Bateman sont négligeables par rapport aux incertitudes provenant des intensités I,.

6.1.2.3 Correction de la contamination du cadre

Lors d'une mesure, les produits de fission qui sortent du spectromeétre Lohengrin sont
arrétés soit par la bande, ce qui est le cas de la majorité d’entre eux, soit malheureusement
par le cadre métallique de la sortie.

A la fin de la mesure, le faisceau est fermé et le réglage du spectromeétre est changé, ce
qui peut prendre une & deux minutes. Ensuite la bande est déroulée et les produits de fission
qui se trouve sur celle-ci sont emmenés loin des détecteurs Germanium, qui ne peuvent plus
enregistrer leurs désintégrations. En revanche, les noyaux déposés sur les parties métalliques,
demeurent pres des détecteurs (fig. 6.6).

Les produits de fission radioactifs, ayant un temps de demi-vie inférieur a la demi-heure,
décroissent d’une mesure & I’autre et n’induisent pas de biais sur les rendements. A l'inverse,
les noyaux ayant des temps de demi-vie plus long, continuent de décroitre lors de la mesure
suivante. Ce sont eux qui constituent la contamination du cadre. Ce biais est évalué en
effectuant une mesure de bruit de fond en conservant le faisceau fermé juste avant la mesure
de rendement. La figure 6.7 présente la chronologie des différents étapes de la mesure.

Au moment de la mesure cadre, le faisceau est fermé, ce qui implique qu’il n’y a pas de
renouvellement de la population isotopique. Si I’on consideére la présence d’un seul isotope,
dont la constante de désintégration est notée A, sa population n est régie par I’équation de
Bateman suivante :

dn
— =-\n 6.15
i (6.15)

Ainsi en résolvant I’équation précédente, et en notant ng le nombre de noyaux au temps

initial, on obtient :

n(t) = ng exp(—At) (6.16)
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sens du déroulement de la
bande

produits de fission
déposés sur la bande et
les parties immobiles

clover 1 clover 2

L]
produits de fission

déposés sur les parties
immobiles uniquement

clover 2

clover 1

FIGURE 6.6. Schéma du dépot de produits de fission sur la bande ainsi que les parties im-
mobiles du dispositif expérimental.
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FIGURE 6.7: Chronologie d’une mesure de rendement isotopique.

Pour pouvoir corriger du biais induit par la présence résiduel de noyaux sur le cadre, il
faut trouver une relation entre le nombre de coups de la “mesure cadre” et le biais lors de la
“mesure”.

Tout d’abord, définissons les différents temps d’intérét :
— t1 : début de la mesure cadre

— 19 : fin de la mesure cadre

— tg : début de la mesure avec faisceau

— t4 : fin de la mesure avec faisceau

I1 faut noter que ¢y et t3 sont seulement espacés de quelques secondes (4s). La mesure du
bruit de fond du cadre correspond au nombre de désintégrations qui ont lieux entre ¢1 et to
sachant que le taux de désintégration est égal a An(t)

BDF = [ an(#)dt = ng [exp(—At1) — exp(—Aa)] (6.17)

t1

Le biais M induit sur la mesure (m+1) est égal aux nombre de désintégrations entre
les temps t3 et t4 du résidus de noyaux restés sur le cadre provenant de la mesure m et
uniquement ceux-la.

M= :4 An(8)dt = no [exp(—=Atz) — exp(—At)] (6.18)

Si le temps de mesure cadre et le temps de mesure sont égaux avec t4 —t3 = to —t1 = At,
une relation simple apparait entre BDF et M :

M = BDF x exp [~ A(t3 — t1)] (6.19)

Lorsque les temps sont inégaux, ou que les isotopes sont plus nombreux, les calculs de-
viennent plus compliqués, c’est la raison pour laquelle ils ont été réalisés de facon numérique.
Le développement de ces calculs est présenté en annexe E.

La figure 6.8 présentent les distributions en charge ionique ¢ du '39Ba pour trois cibles
avant et apres correction du cadre.
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FIGURE 6.8. La distribution en charge ionique de la masse 139 de la raie de 166keV du
barium 3° Ba avant et aprés correction du cadre pour les cibles 1, 3 et 4.
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6.1.2.4 Intégration des équations de Bateman

Pour déduire les rendements a partir du nombre de désintégrations, il faut résoudre les
équations de Bateman intégrées sur le temps. Commengons par le cas de deux isotopes dont
la résolution des équations et l'intégration sur le temps est relativement aisées de facon
analytique.

Equation de Bateman :

dm ~
— = = Y
aQ 11+ 1
(6.20)
% —Aing + Mg + Vs
Résolution des équations de Bateman :
Y,
m(t) = 1= exp(=Ait)
) o (6.21)
\% Y1 +Y;
na(t) = ~——— [exp(=Ait) — exp(—Agt)] + ———2 [1 — exp(—at)]
)\1 — )\2 2
Intégration du nombre de désintégration sur le temps de la mesure :
t
N = / Auna (£)dt
0
-1 [t 1= exp(—)\lt)}
A
t
No(t) = / Aana ()t (6.22)
0
_ v A2 [1 —exp(—Ait) 11— exp(—)\gt)]
DYDY X \ A
o 1 — exp(— ot
+(Vi + Ya) [t - exf(z’)]
2

Rendement isotopique relatif, c’est-a-dire la part produit par la fission et non par les
désintégrations successives en fonction de la mesure du nombre de désintégrations :

Vi = Nt)/ {t_l_exi(_Alt)}
o= N fo- 1SR
1— A2 1 , :

(6.23)
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A partir de trois isotopes, ces calculs deviennent extrémement complexes. Cest la raison
pour laquelle la résolution des équations de Bateman ainsi que l'intégration sont faites de
fagon numérique via le module d’algebre linéaire de ROOT. Les démonstrations se trouvent
dans 'annexe E.

6.1.2.5 Intégration sur 1’énergie cinétique

La distribution en charge ionique mesurée par spectrométrie v fournit le nombre de
désintégrations N (A, Z, E) d’'un isotope (A, Z) donné ayant une énergie cinétique comprise
entre £ — % et B+ AQE . Cette gamme en énergie AFE correspond & la dispersion en énergie
du spectrometre Lohengrin (cf. § 3.2). Par exemple, celle-ci s’étend sur 2.67 MeV pour une

énergie moyenne de 50 MeV ( 48.66 < E < 51.34 ).

Pour obtenir le nombre de désintégrations N (A, Z) intégré sur I'énergie cinétique, le
nombre de désintégrations N (A, Z, E') est divisé par la probabilité p(AE) que 'isotope (A, Z)
est une énergie cinétique comprise dans la gamme en énergie AF :

N(A,Z)=N(A,Z,E)/p(AE). (6.24)
E+AE/2
/ F(E)dE
avec p(AE) = E7A£/2
/O F(E)dE

ou f(F) est la distribution en énergie cinétique de l'isotope (A, Z).

La distribution en énergie cinétique de chaque masse a été mesurée avec la chambre
d’ionisation (méthode bien plus rapide que par spectrométrie ) et on fait ’hypotheése que
Pensemble des isotopes de la masse A a la méme distribution en énergie cinétique f(E) a
la sortie de la cible. Cette hypothese se justifie par le fait que les cibles utilisées pour les
mesures de rendements isotopiques sont épaisses et imposent en grande partie la forme des
distributions en énergie cinétique.
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6.2 La caractérisation du dispositif expérimental

6.2.1 L’efficacité des détecteurs Ge en tenant compte de la cascade de
désexcitation

6.2.1.1 Efficacité du pic photoélectrique (ou pic d’énergie totale)

L’efficacité d’'un détecteur est le rapport entre les événements détectés répondant a un
certains criteéres et les événements réels.

L’efficacité du pic photoélectrique, appelé aussi pic d’énergie totale, a ’énergie ., est
définie de la facon suivante :

ph
N’Y

h
6ibsolue (EV) - N:;ource (625)

avec :

- Ngh le nombre de v ayant déposé toute leur énergie E, dans le détecteur par effet
photoélectrique ou par du multi-compton suivi d’un effet photoélectrique.

— N3°" le nombre de v d’énergie F, émis par la source pendant le temps At de la
mesure : N = [, A(t)[,dt avec A(t) I'activité de la source et I, I'intensité de la
raie .

De maniere similaire, 'efficacité totale a I’énergie E, est définie ci-dessous :

Ntot
Gz%l;olue(EV) = —L_ (626)

- source
N'Y

avec fot le nombre de v ayant déposé une partie ou toute leur énergie £, dans le détecteur.

Exceptée pour la correction de I'effet de somme présentée au paragraphe suivant, ’analyse
des rendements isotopiques ne requiert de connaitre que l'efficacité du pic photoélectrique
de facon relative :

e (E,y):k:xeph

relative tbsolue () avec le facteur k indéterminé (6.27)

Cette efficacité relative du pic photoélectrique est déterminée par simulation Monte-Carlo
pour l'ensemble de la gamme en énergie des v émis par les produits de fission (fig. 6.9). La
géométrie fournie par les plans du constructeur est modélisée avec MCNP et la figure 6.10
présente deux coupes de ces détecteurs.

La courbe d’efficacité obtenue avec MCNP a été comparée a des mesures effectuées avec
des sources pontuelles ainsi quune source d’?°™Y fournie par le spectromeétre Lohengrin. La
table 6.1 fournit les énergies ainsi que les intensités des raies « émises lors de la désintégration
par (- de I'yttrium 96 isomérique ™Y
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FIGURE 6.9. L’efficacité des Germanium déterminée grace aux simulations MCNP. Les points
rouge correspondent aux vy qui sont analysés lors de la mesure des rendements isotopiques.
Les carrés noirs correspondent auz mesures de ™Y .

. L
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FIGURE 6.10. Détecteur modélisé avec MCNP suivant les plans donnés par le constructeur.
Les schémas sont donnés a titre indicatif. Les quatre cristaur en germanium (en rose) sont
positionnés au sein d’une boite en aluminium (en bleu).
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TABLE 6.1. Energies et intensités des raies v de 9™ Y utilisés pour Uefficacité des détecteurs
Germanium

E, (kV) L (%) |E, (kV) I (%)
146.653 34.056 % 960.2 3.96 %
173.7 2.112 % 979.2 3.608 %
363.1 22.528 % | 1006.4 1.144 %
475.6 3.08 % | 1107.2 48.136 %
617.2 55. % | 1185.0 3.432 %
631.45 7.48 % | 1222.9 26.752 %
643.7 1.496 % | 1582.9 1.584 %
690.0 1.144 % | 1750.6 88. %
906.2 20.24 % | 1897.6 5.016 %
914.8 58.96 % | 2226.2 5.544 %

6.2.1.2 Prise en compte de ’effet de somme

Pour comprendre l'effet de somme, prenons un cas simple d’un isotope radioactif X, qui
émet deux v a chaque désintégration -. La figure 6.11 présente le schéma de désintégration
de cet isotope X. L’émission des deux -y, notés ~; et 2, est supposée isotrope.

VA
B-
100 %

FIGURE 6.11. Le schéma de désintégration de Uisotope X. A chaque désintégration -, v, et
Yo sont émis.

Les ~ sont mesurés avec un détecteur Germanium. Pour un cristal, les efficacités du pic

4, . , .. 4 . , . h h
d’énergie totale, appelé aussi pic photoélectrique, sont notées respectivement e} et €5 et les
efficacités totales sont notées respectivement €} et €i’*. Toutes ces efficacités sont absolues.

Le nombre de désintégrations pendant le temps de mesure At de la source d’isotopes X
ayant une activité A, est égal a AAL.

Dans le spectre v, il a trois pics, qui comptabilisent les nombres de coups N1, Na et Nio,
et qui se trouvent respectivement aux énergies F1, Fo et F19 = E1 + Fo. Ce dernier pic
correspond au dépot dans le cristal par les deux v de ’ensemble de leur énergie.
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Les nombres de coups peuvent étre reliés a ’activité de la source via les équations sui-
vantes :

N = AAt " (1) (6.28)
N——r

Ny = AAt &' (1 — € (6.29)
——r

Ny = AAt &F &h (6.30)

D’apres les équations 6.28 et 6.29, les corrections des effets de somme pour les pics 1 et 2
sont égales & 1 — ef’® et 1 — €{° respectivement. Cette correction & la main est possible tant
que le schéma de désintégration est simple, ce qui n’est pas le cas pour la majorité des noyaux

que 'on étudie, c’est pourquoi un logiciel dédié a ce calcul a été employé (TRUECOINC).

Le logiciel TRUECOINC calcule les corrections d’effet de somme, a partir de la courbe
d’efficacité d’énergie totale, la courbe d’efficacité totale et le schéma de niveaux de la dés-
intégration correspondante. Les courbes d’efficacités sont normalisées grace a une mesure
effectuées avec une source de ®°Co. L’activité de la source est déterminer en utilisant le
pic somme et sans oublier de corriger de ’anisotropie particulierement importante pour ce
noyau. Les schémas de niveaux proviennent de la bibliotheque ENSDF de décembre 2012.

La figure 6.12 présente les corrections obtenues avec le logiciel TRUECOINC en fonction
de I’énergie des . Les facteurs correctifs sont compris entre 0.85 et 1.05 et aucune tendance
particuliere ne semble se dégager.
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FIGURE 6.12. La correction de leffet de somme fournie par TRUECOINC en fonction de
l’énergie des gamma
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Dans la majorité des cas, lefficacité observée est inférieure a efficacité théorique (fac-
teur<1). Cela correspond & la détection par le cristal, en plus du v d’intérét, d’'un deuxiéme
~ qui dépose une partie ou la totalité de son énergie.

Dans certains cas, le facteur correctif peut étre supérieur a 1. C’est le cas, par exemple,
du v de 870 keV issu de la désintégration du '*°Te. La figure 6.13 présente I'ensemble du
schéma de désintégration B- du '3°Te, dont est extrait le schéma simplifié de la figure 6.14.
Le dépot dans un cristal d’une énergie de 870 keV peut correspondre soit au dépot de la
totalité de ’énergie du ~vg70, soit au dépot de la totalité de ’énergie des 267 et Y603-

Quand on éloigne les détecteurs, l'efficacité diminue. Cela diminue la correction de 'effet
de somme, mais par la méme occasion cela diminue aussi le taux de comptage.
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FIGURE 6.13: Le schéma de désintégration du '35 Te extrait de ENSDF (mai 2013)
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FIGURE 6.14. Le schéma de désintégration B- simplifié du '3°Te extrait de ENSDF (mai
2013)
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6.2.2 La combustion de la cible

Au bout d’une a deux semaines, le nombre de fissions par seconde dans la cible devient
insuffisant pour pouvoir mesurer des rendements. D’une cible a l'autre, 1’évolution de la
combustion de la cible (aussi nommée “burn-up” ou BU) présente des comportements ex-
trémement différents, ce qui ameéne a la suivre par des mesures régulieres. Comme pour les
rendements en masse, notre choix a été d’effectuer des distributions en énergie de la masse
136 de facon répétée avec une chambre d’ionisation, qui est placée au niveau de la sortie
droite du spectrometre. En effet, le spectrometre Lohengrin possédent deux sorties de fais-
ceaux, qui ont été utilisées dans cette expérience. La premiere sortie, ou est placé le dispositif
de spectrométrie -y, est située apreés un aimant focalisant appelé RED. Si cet aimant n’est
pas alimenté en courant, les produits de fission ne sont pas déviés et empruntent la sortie
droite; c’est la ou est installé la chambre d’ionisation.

Comme les cibles utilisées pour mesurer les rendements isotopiques sont plus épaisses que
pour les rendements en masse, les distributions en énergie sont beaucoup plus déformées en
particulier pour la premiére cible d’??3U dédiée aux rendements isotopiques.

Il n’est plus possible d’ajuster ces distributions avec la somme de deux distributions
gaussiennes et il semble plus approprié d’employer 'interpolation spline, comme le montre
la figure 6.15.

La correction du burn-up correspond a I’évolution relative de la combustion de la cible et
la forme de la distribution en énergie de la masse 136 évolue peu au cours du temps. Ainsi,
nous avons choisi de suivre cette évolution en se basant uniquement sur ’évolution de ’aire
en dessous de 'interpolation spline.

60 ® mesures

—— 2 gausssiennes
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40

30
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FIGURE 6.15. Distribution en énergie cinétique de la masse 136 mesurée avec la cible épaisse
“isotopique 1/4” pour la mesure du burn-up .
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L’acquisition d’'une distribution que ce soit en énergie cinétique ou en charge ionique
avec la chambre d’ionisation ne dépasse que rarement 1’heure, alors que la mesure d’un seul
point (une masse A, une charge ionique ¢ et une énergie cinétique F) avec les détecteurs
Germanium atteint régulierement cette durée en comptant la mesure du cadre et la mesure
avec le faisceau ouvert. Ainsi, la durée totale d’un distribution isotopique est beaucoup plus
grande que celle d’une distribution en masse. Cela conduit & corriger de la combustion de la
cible chaque point de mesure effectuée par spectrométrie ~.

Les figures 6.16, 6.17 et 6.18 présentent la combustion de la cible en fonction du temps
obtenues pour différentes cibles épaisses avec les bandes a un, deux et trois sigmas. Les points
noirs correspondent aux mesures de cette combustion. L’évolution de la combustion a été
empiriquement ajusté par la somme de deux exponentielles (trait noir) :

BU(t) = A exp(—)\lt) + Ay eXp(—/\Qt) (631)

Les points rouges correspondent aux corrections de burn-up calculées a partir de I'ajus-
tement, qui sont appliquées aux mesures. Les bandes a 1, 2 et 3 sigmas sont calculées en
propageant sur le burn-up la matrice de variance-covariance des parametres de I’ajustements
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FIGURE 6.16: Le Burn-up de la cible 1 en fonction du temps
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FIGURE 6.17: Le Burn-up de la cible 3 en fonction du temps
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FIGURE 6.18: Le Burn-up de la cible 4 en fonction du temps
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6.3 La construction des rendements isotopiques

L’analyse des rendements isotopiques est composée de nombreuses étapes et fait appel a
des données de structure nucléaire de différentes natures. La figure 6.19 présente ’enchaine-
ment de ces étapes et le moment ou interviennent les multiples données nucléaires (losanges
bleus dans la colonne de gauche). La démonstration de la construction des rendements iso-
topiques se trouve dans ’annexe F.

6.3.1 Distributions en énergie

Les distributions en énergie ont des formes extrémement différentes d’une cible a ’autre.
Les distributions en énergie de la cible “isotopique 1/4” présentent une queue a basse énergie
qui n’a pas été mesurée.

A Topposé, les distributions en énergie de la cible “isotopique 4/4” ont été complétement
mesurées et peuvent étre représentées par la somme de deux distributions gaussiennes, comme
pour les cibles minces.

Le choix qui a été fait est d’employer une interpolation spline, la ou la distribution a été
mesurée. Pour évaluer les ailes de la distribution, la méthode appliquée est différente selon la
cible. La queue a basse énergie est déterminée avec une droite pour les cibles “isotopique 1/4,
2/4 et 3/4” et avec la somme de deux gaussiennes pour la cible “isotopique 4/4”.

L’infime pourcentage de ’aire qui n’a pas été mesuré a haute énergie provient de ’ajuste-
ment de la somme de deux gaussiennes, mais la prise en compte ou non de cette aire n’influe
pas significativement ’évaluation de p(AE).

La figure 6.20 présente les distributions en énergie des masses 135 et 137 mesurées avec
la cible “isotopique 1/4”. L’ajustement avec une droite de la queue a basse énergie, a un
X2 réduit de 1.3 et de 0.8 respectivement, ce qui est rassurant malgré ’absence de modele
théorique. De plus, dans le calcul final des rendements isotopiques ce n’est p(AE) d’une
masse donnée qui intervient, mais le rapport des p(AFE) sur lesquels la méme approximation
linéaire a été faite pour les basses énergies.

La figure 6.21 présente les distributions en énergie des masses 135 et 139 mesurées avec
la cible “isotopique 4/4”. L’aire des ailes provenant de l'ajustement avec la somme de deux
gaussiennes ne représente qu’une faible proportion de l'aire totale de la courbe.

L’erreur sur p(AF) induira une corrélation entre les isotopes d’une méme masse.
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l N,(q) sur une gamma en énergie A E

correction du cadre

o Nycadre

Ge : mesures

cadre

efficacité et intensité

Ge : mesures

x €(E) Iv TRUECOINC + MCNP

correction burn-up
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FIGURE 6.19. Les différentes étapes de l’analyse des rendements isotopiques. Notations uti-
lisées pour les données nucléaires : temps de demi-vie T 9, intensité v I, rapport d’embran-
chement B.R. ("branching ratio"). Notations utilisées pour la colonne de droite : Ge pour
détecteurs Ge, CI pour Chambre d’lonisation, burn-up pour la combustion de la cible.
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FIGURE 6.20. La distribution en énergie des masses 135 (figure du haut) et 137 (figure du
bas) de la cible “isotopique 1/4”.
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FIGURE 6.21. La distribution en énergie des masses 135 (figure du haut) et 139 (figure du
bas) de la cible “isotopique 4/4".
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6.3.2 Distributions en charge ionique

La figure 6.22 présente les distributions en charges ioniques avant (nombre de désinté-
grations) et apres correction de Bateman (rendement relatif) des isotopes de la masse 139
mesurée avec la cible 4. La distribution en charge ionique avant correction de Bateman est
calculée, en faisant la moyenne des différentes raies v de chaque isotope pour chaque ¢ (pas
de somme sur g). Cette distribution en charge correspond & une gamme en énergie AFE.

Pour chaque masse mesurée par spectrométrie -y, cette figure a été construite et placée
en annexe G.
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FIGURE 6.22. Les distributions en charge ionique des isotopes de la masses 139 de la cible 4
avant (graphe de gauche) et aprés (graphe de droite) correction de Bateman.

6.3.3 Normalisation des rendements isotopiques

Au sein d’'une méme cible, les rendements relatifs Y (A, Z) partagent le méme coefficient
de normalisation. Parmi les trois possibilités présentées dans le paragraphe 6.1.1, nous avons
choisi d’appliquer la troisieme méthode, qui a pour avantage de rendre nos données sur le
pic lourd indépendantes des évaluations.

Le point de départ de cette méthode pour déterminer le coefficient de normalisation est
de trouver une masse sur la cible dont ’isotope de plus haute charge isotopique Z a pu étre
mesuré par spectrométrie .

La table 6.2 présente les temps de demi-vie T} /5 et les rendements isotopiques issus de la
bibliotheque JEFF-3.1.1. des chaines isotopiques des masses 139 et 140.
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Pour la masse 139, le dernier noyau, qui peut étre mesuré par spectrométrie v sur le
spectrometre Lohengrin est le '39Ba avec ses 83 minutes de temps de demi-vie.

Pour la masse 140, le dernier noyau, qui peut étre mesuré est le 1°Cs.

TABLE 6.2. Les chaines isotopiques des masses 139 et 140 avec Z, Ty/o et Y(A,Z) JEFF-
3.1.1

(a) A=139

isotope 7 T /9 JEFF-3.1.1

1391 53  2.280s  1.42E-03 +5.03E-04
39%e 54 39.68s  2.73E-0244.99E-03
B9Cs 55  9.27min  2.42E-02+4.90E-03
139Ba 56 83.06 min 3.43E-03+ 1.16E-03
B9Ta 57 STABLE 1.69E-05+ 6.02E-06

(b) A=140
isotope 7 T /o JEFF-3.1.1
1401 53 0.86 s 2.60E-04 + 9.02E-05
140%e 54 13.60 s 1.73E-02 + 4.45E-03
40cg 55 63.7 s 3.18E-02 + 5.49E-03

140Ba 56 12.7527 jours 1.50E-02+ 3.98E-03
40La 57 1.67855 jours 1.78E-04+6.15E-05
140Ce B8 STABLE 3.93E-07 + 1.36E-07

La figure 6.23 présente les rendements isotopiques en fonction de Z, pour les deux masses
considérées ci-dessus. La proportion au sein de chaque masse de noyaux produit par la fission
ayant un temps de demi-vie inférieur a 2 h est de :

Y(1391) —|—Y(139Xe) +Y(13QCS) —|—Y(139Ba)
Y (A = 139)

= 99.97% pour la masse 139,

et de :
Y (1407) + Y (140Xe) + Y (140Cs)

Y (A = 140)

= 76.48% pour la masse 140.

Ainsi en connaissant le rendement absolu de la masse 139, obtenu par exemple lors de
la campagne de mesures des rendements en masse, il est possible de connaitre le rendement
isotopique absolu d’'un noyau :

N(AZ)
N(139T) + N (139Xe) + N(139Cs) + N (139Ba)

Y (4Z) = Y (139)

Malheureusement, 1’391 n’a pas pu étre extrait du bruit de fond, mais cela n’a aucune
conséquence sur la valeur de la normalisation. En effet, le rendement du '3?Xe est simplement
sur-évalué du rendement de I''31. Ce que 1’'on mesure, ce n’est pas le rendement du ?Xe ,
mais son rendement cumulé : Y,(139Xe) = Y (13°I) + Y (}39Xe).
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En résumé, la normalisation est basée sur la masse 139 pour le pic lourd (cibles 1, 3 et 4),
et sur la masse 88 pour le pic léger (cible 2). La normalisation est caractéristique d’une cible,
ce qui implique que l'erreur sur la normalisation induit des corrélations entre les données
d’une méme cible.

Q 4: T T T L A L B
g o A=139, JEFF 3.1.1 E
= F m T,(AZ)<2h E
> SE l m T,AZ2>2h |3
25 | =
15 =
= E
0.55— - . _E
C | 1 1 | ]

0 53 54 55 56 2 58
z

(a) A=139

< 4 T T T L L WL S
P - ]
g A=140, JEFF 3.1.1 E
% “E m T,(AZ)<2h ]
> 3g B T,AZ)>2h |7
2.5 =
2F- | =
E n E
1.5 | =
= 3
0.5F- =
= ! L vy 1y =

0% 54 55 56 A ;
z

(b) A=140

FIGURE 6.23. Les rendements isotopiques des masses 139 et 140 fournies par la bibliothéque
JEFF 3.1.1. Les produits de fission ayant un temps de demi-vie supérieur a deux heures ne
sont plus raisonnablement mesurable par spectrométriey avec le spectrométre Lohengrin.
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6.4 Construction de la matrice de variance-covariance

La figure 6.24 présente la matrice de variance-covariance des parametres du calcul des
nombres de désintégrations N,(q) et N,(¢') estimé avec la méme raie vy & deux charges
ioniques différentes q et ¢'.

N,(q, F) — ag BDF, ,

N.(¢,E) = 6.32

'Y( ) GryI'yfryBUq ( )
N (q’ E) — a, BDF.

N,(¢,E SRS g 4 6.33

(¢ E) S (6.33)

En partant d’en haut a gauche du tableau, Nv(q, E), Nv(q’, E), BDF, 4 et BDF, , cor-
respondent a l'aire de la raie v dans quatre spectres différents deux avec le faisceau ouvert
et deux avec le faisceau fermé pour déterminer le bruit de fond du cadre. Toutes ces mesures
sont indépendantes.

Ensuite, o, et o, sont calculés a partir des équations de Bateman intégrées sans source
extérieure. Dans la grande majorité des cas, oy = o, car les temps de la mesure sans faisceau
et avec faisceau sont toujours les mémes quelle que soit la charge ionique q. L’erreur sur ce
coefficient o provient de I'erreur sur 7' /5. Par exemple pour le 139Ba, 17 /9 = 83.06 min+0.28,
soit 0.34 % d’incertitude. Pour la cible 4 et la masse 139, les temps de mesure avec et sans
faisceau sont de 1200 s avec un temps de latence de 4 s. L’incertitude sur le coeflicient « est
donc de 0.05 % ce qui est négligeable devant les autres erreurs.

L’intensité I, et 'efficacité des détecteurs Ge e, sont totalement indépendants. L’effet
de somme f, est calculé a partir des schémas de niveaux, de la courbe d’efficacité absolue
du pic photoélectrique et de la courbe d’efficacité totale absolue. Ainsi f, est probablement
faiblement corrélée avec I'efficacité relative e, a I’énergie E,. On suppose que cette corrélation
est nulle. De méme, la corrélation entre f, et I, est supposée nulle.

Enfin, les corrections BU, et BUy correspondent a la correction de la combustion de la
cible au moment de la mesure de la charge ionique ¢ et de la charge ionique ¢’. Comme cela
sera présenté dans le paragraphe sur “la matrice de corrélation de la combustion de la cible”,
on observe qu’au sein d’une masse, les corrections sont corrélées a 1. Ainsi la corrélation
de BU, et BUy est égale a 1. De plus, on considerera une unique valeur d’erreur pour la
combustion de la cible au sein d’une masse.
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Ny(a,E) N(q’,E) BDF,, BDF,| o oy | I, g f | BU, BU;
N (q,E
WaE) var 0
0 0 0 0
Nv(q’,E) var
BDF, var 0
0 0 0
BDF, var
a, var cov
0 0
Oy var
Iy var 0 cov
0
g, var cov
fv var
BU, var cov
BU,, var

FIGURE 6.24. Matrice de wvariance covariance des paramétres permettant de calculer le
nombre de désintégrations N~(q) et N,(¢') d deux charges ioniques q et q’ évalué avec un
méme -y.
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La figure 6.25 présente la matrice de variance covariance des parametres qui permettent
de calculer deux estimations N,1 et N,2 du nombre de désintégrations d'un isotope donné
sur une gamme en énergie AFE, grace a deux -y caractéristiques 1 et o :

1 N,, (¢, E) — a BDF
N, (E) =3,N., (¢,E)= N Mg 6.34
'Yl( ) q '71( ) € I'yl f/yl - BUq ( )
1 N.,(¢q, E) — a BDF
N, (E) =,N.(q,E)= SLALY ¥2:4 6.35
Y2 ( ) q Y2 ( ) 672 IA/2 f’Y2 . BUq ( )

La lecture de la matrice se fait de gauche a droite et de haut en bas. L’ensemble des
mesures obtenues par spectrométrie v {N,,(q, E)}, {N+,(q, E)}, {BDF,, 4} et {BDF,, .}
sont considérées indépendantes entre elles et des autres parametres.

Les intensité v sont a priori corrélées, mais les matrice de covariance ne sont pas four-
nies avec les évaluations dans ENSDF. Les intensités posseéde un facteur de normalisation
commun, mais nous n’avons pas considérer la corrélation induite par ce facteur. Ainsi, nous
avons supposé les intensités indépendantes les unes des autres.

Les efficacités des détecteurs Ge, €, et €,,, pour les énergies des deux 71 et o sont
calculées avec des simulations MCNP, qui ne permettent pas d’extraire de corrélations entre
ces deux parametres. C’est la raison pour laquelle nous supposons que €, et €,, sont indé-
pendants.

La corrélation entre la correction de l'effet de somme du 1 et 2 dépend du schéma de
niveau. Cependant le logiciel TRUECOINC ne fournit ni la covariance, ni méme la variance
avec la valeur de la correction de 'effet de somme. Ainsi nous avons attribué une erreur nulle
a cette correction.

L’erreur associée au coefficient a est supposée nulle car elle est négligeable comparée aux
autres sources d’erreur.

Les corrections de la combustion de la cible aux différents temps de mesures sont corrélés
a 1. Ainsi lerreur est commune a l’ensemble de la masse et n’est introduite qu’une seule
fois en méme temps que 'intégration de la distribution en énergie cinétique des produits de
fission.
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{Nyl(qu)}{sz(qlE)} {BDFvllq} {BDszlq} |V1 |v2 evl EVZ fvl fvz a {BUq}
{N,y(q,E)} | var 0 0 0
{Nyz(Q:E)} var 0 O
0 0 0 0 0
{BDFV1,q} var 0
{BDF,, .} var
ly1 var cov
0 0 0 0
2 var
€ var cov
0 0 0
) var
fua var cov
0 0
1:v2 var
a var| O
{BU,} var

FIGURE 6.25. Matrice de variance covariance entre les parametres permettant de calculer le
nombre de désintégrations N1 et N.o qui sont deuz évaluations avec deux vy du nombre de
désintégrations du méme isotope.
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La figure 6.26 présente les sources de corrélations entre les rendements indépendants
Y (A, Z) de quatre isotopes de deux masses différentes A et A’. Au sein d’une masse, les ren-
dements sont corrélés par la combustion de la cible (Burn-up), I'intégration de la distribution
en énergie cinétique, les coefficients de Bateman et la normalisation.

Les rendements isotopiques de deux masses différentes sont corrélés par la combustion
de la cible et la normalisation.

Y(A,Z,) Y(A,Z,) Y(A,Z)) Y(A,Z,)
Burn-up
P(AE)
Y(A,Z,) Var coefficients de
Bateman
NORMALISATION Burn-up
NORMALISATION
Y(A,Z,) Var
Burn-up
p(AE)
Y(A',Z,) Var coefficients de
Bateman
NORMALISATION
Y(AZ) Var

FIGURE 6.26. Matrice de variance covariance des rendements isotopiques de deux masses A

et A’
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La matrice de corrélation de la combustion de la cible : La combustion de la cible
en fonction du temps BU(¢) (BU pour “burn-up”) est modélisée par la somme de deux ex-
ponentielles décroissantes (eq. 6.36). Les parametres de la fonction sont ajustés avec ROOT
qui fournit les valeurs moyennes p; ainsi qu’une matrice de variance-covariance cov(p;,p;).
En s’appuyant sur la notion de sensibilité développée dans 'annexe C, les erreurs des para-
metres sont propagées sur les corrections de la combustion de la cible aux différents temps
de mesure BU(¢;).

BU(t) = A exp(—)\lt) + Ay eXp(—)\Qt) (636)

Les figures 6.27, 6.28 et 6.29 présentent les matrices de corrélation des cibles 1, 3 et 4.

Les masses auxquelles correspondent les corrections sont indiquées en abscisses et en
ordonnées des matrices.

D’une part, les corrections du “burn-up” des mesures v d’une masse sont totalement
corrélées (carré rouge). D’autre part, les mesures d’une masse étant assez proches, les erreurs
sur la correction du “burn-up” peuvent étre considérées constantes tout au long du scan ¢
effectué par spectrométrie «y. Ainsi, pour chaque masse, une unique valeur d’erreur relative
de la correction du “burn-up” est déterminée.

Enfin la corrélation induite par la combustion de la cible est négligeable par rapport a la
corrélation induite par la normalisation. Ainsi elle a été négligée dans les calculs.

134

135

138

138
137
136 -1
w Lieg o) o u =
e e e e e e

FIGURE 6.27. La matrice de corrélation entre les burn-up des mesures v de la cible 1. La
masse a laquelle correspond la correction est indiquée en abscisse et en ordonnée du graphique.
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140

138

FIGURE 6.28. La matrice de corrélation entre les burn-up des mesures v de la cible 3. La
masse a laquelle correspond la correction est indiquée en abscisse et en ordonnée du graphique.

146 '

134
135
136
133
132

141

142
143
e =
145
139 -1
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FIGURE 6.29. La matrice de corrélation entre les burn-up des mesures v de la cible 4. La
masse a laquelle correspond la correction est indiquée en abscisse et en ordonnée du graphique.
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L’efficacité des détecteurs Ge : L’efficacité des détecteurs germanium a une erreur due
a la connaissance imprécise du détecteur et du placement exact du dispositif expérimental.
L’estimation de cette erreur est basée sur des simulations, avec lesquelles la courbe d’efficacité
en fonction de I’énergie a été calculée a trois épaisseurs différentes d’aluminium traversée par
les . Cela représente notamment le fait, que selon ou est arrété le produit de fission, le ~
émis peut soit traverser la fine fenétre, soit les parois de la chambre a vide. La variation
d’épaisseur est de + 0.5 mm autour de la valeur moyenne. Pour estimer I'erreur, c’est le cas
le plus défavorable qui a été conservé.

La figure 6.30 présente l'incertitude relative qui a été retenue en fonction de 1’énergie
du ~. L’incertitude relative diminue de fagon importante jusqu’a 80 keV. Cette énergie est
située dans la zone du maximum d’efficacité. Au dela de cette énergie, 'incertitude relative
diminue régulierement jusqu’a 1000 keV, ou elle se stabilise a 1 %.

< 77— T T
2 - -
%; 7 E Défintion de I'erreur relative en fonction de E, en % 3
'g si 40keV < E, < 80 keV, f(Ey) = 7-5(E-40)/40 g
= ] T si 80keV < E, < 1000 keV, f(Ey) =2-1(E-80)/920 | J
= SHereee — siE,>1000keV, f(E) =1 —
a = v Y ]
5 4 : ............................................................................................................................................ _:
o = -
@ B —

2 :_ .................................................................................................................................. _:

AT — =

0 R R S ST SR S

200 400 600 800 1000

E, (keV)

FIGURE 6.30. La courbe d’incertitude relative de l'efficacité des détecteurs Ge en % en fonc-
tion de [’énergie des vy

6.5 Conclusion

Ce chapitre présente chaque étape de 'analyse des mesures effectuées aupres du spectro-
metre Lohengrin, qui permettent de passer des spectres v obtenus pour différentes masses,
charges ioniques et énergies cinétiques aux rendements isotopiques indépendants des produits
de fission de 1'>33U.

Certaines étapes sont propres au spectrometre Lohengrin comme la correction de la com-
bustion de la cible et la somme sur les différentes charges ioniques. D’autres étapes, sont
en revanche, liées a la spectrométrie v comme la prise en compte de efficacité des détec-
teurs germanium en fonction de I’énergie. Par rapport aux travaux de A. Bail, deux biais
expérimentaux ont été corrigés : 'effet de somme et la contamination du cadre.



170 Chapitre 6. L’analyse des rendements isotopiques

Contrairement a l’analyse des rendements en masse, celle des rendements isotopiques
fait intervenir de nombreuses données de structure nucléaires provenant de bibliotheque
comme l'intensité des raies v et les temps de demi-vie. Ces intensités contribuent fortement
a l'incertitude sur les rendements mesurés.

La propagation d’incertitude sur les rendements mesurés a suivi les mémes étapes que
pour le calcul de ces mémes rendements, par le biais des coefficients de sensibilité (méthode
déterministe de propagation d’incertitude).

Pour les futures mesures, les cibles utilisées ne devront pas étre trop épaisses afin d’obtenir
des distributions en énergie cinétique complétes (pas de queue a basse énergie). De plus, il
serait judicieux de ne pas mesurer la masse de référence des la premiere journée de la cible
en réacteur, au moment ou I’évolution de la combustion de la cible est la plus chahutée.

Les résultats obtenus avec cette méthode d’analyse seront présentés dans le chapitre 7.
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Les méthodes d’analyse décrites dans les deux chapitres précédents (chapitres 5 et 6)
ont été appliquées aux rendements en masse des produits de fission de '?33U et du 2*'Pu
ainsi qu’aux rendements isotopiques de 1'?33U. Les résultats obtenus sont rassemblés dans
des tableaux placés dans 'annexe H. Dans ce chapitre, les résultats sont comparés aux

bibliotheéques internationales, aux mesures répertoriées dans EXFOR ainsi qu’aux calculs du
code GEF.

7.1 Les rendements en masse de 1'’*>U et du 2*'Pu

Dans cette section, la discussion portera sur les mesures des rendements en masse des
produits de fission de 233U(ngy,,f) et du 2 Pu(ngy,,f). Les données de 1'>33U sont normalisées
a 1 pour les masses allant de 120 & 154. Les données du 24'Pu sont normalisées sur la somme
des rendements de JEFF-3.1.1 ayant une masse comprise entre 129 et 151. Cette somme
représente environ 95 % du pic lourd. Le tableau 7.1 recense les rendements en masses de
1'233U et du ?*'Pu qui ont été mesurés.

TABLE 7.1: Bilan des masses dont le rendement de 1233 U ou du 2** Pu a été mesuré.

pic léger pic lourd
281U 85, 87, 90, 95, 98, 103, 105 & 113 120 & 151
241py - 125, 129 & 151
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7.1.1 Comparaison aux bibliotheques d’évaluations

Tout d’abord, nos mesures sont comparées aux bibliotheques d’évaluations JEFF-3.1.1
et ENDF/B-VIL.O. La bibliotheque JENDL n’est pas présentée ici car elle reprend la bi-
bliotheque ENDF /B avec quelques changements mineurs. Les bibliothéques fournissent les
rendements isotopiques Y (A, Z) avec leur erreur associée oy (4, z) sans fournir de matrice de
corrélation.

Ainsi le rendement en masse Y (A) est obtenu en sommant les rendements isotopiques.
Son erreur associée gy (4) est calculée en faisant la somme quadratique des erreurs des rende-
ments isotopiques(cf. § 2.4.1). Cela revient a faire 'hypothése que les rendements isotopiques
sont indépendants, ce qui n’est pas le cas. En effet, les rendements isotopiques d’une masse
donnée sont en partie déterminés a partir du rendement cumulé de I’isotope de fin de chaine.

Les figures 7.1 et 7.2 présentent les rendements en masse de 1'>33U (n¢y,,f). Sur la figure 7.1,
seuls les rendements en masse du pic lourd de I'**3U sont représentés. La forme générale du
pic lourd est comparable sur ’ensemble des données. Cependant, localement, des différences
significatives sont visibles. Au niveau des masses 135 et 136, nos mesures présentent un
meilleur accord avec les données de ENDF/B-VIIL.0. La masse 135 est extrémement impor-
tante pour les applications, car le Xe est un poison neutronique majeur. La figure 7.3
présente les réactions nucléaires et désintégrations radioactives qui conduisent a la produc-
tion du '3°Xe.

Sur la figure 7.2, les rendements en masse des deux pics de 1'>33U sont représentés. Sur
la figure du haut, en échelle linéaire, le rendement de la masse 90 semble surestimé par
nos mesures. Sur la figure du milieu, I’échelle logarithmique permet de mieux appréhender
les bas rendements, c¢’est-a-dire les masses produites par la fission symétrique. Nos mesures
présentent un tres bon accord pour les masses symétriques du pic léger. Cependant, elles
semblent surestimées pour les masses du pic lourd. Cette observation a conduit a formuler
I’hypothése d’une contamination par les hauts rendements du pic lourd. Cette contamina-
tion serait due & un changement de charge ionique entre 'aimant (dipole magnétique) et le
condensateur, a cause d’un vide insuffisant.

L’élément que I’on mesure a une masse A, une énergie cinétique E et une charge ionique
q. L’élément contaminant posséde une masse A., une énergie cinétique E.. Sa charge ionique
est ¢. dans la premiére partie du spectromeétre Lohengrin et ¢/, dans la seconde partie.
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FIGURE 7.1. Les rendements en masse des produits de fission du pic lourd de 1?33 U(ny,,f)
mesurés avec le spectrométre Lohengrin, comparés auz bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-
VIL.0O. Sur la figure du bas, seul l’erreur associée d nos mesures est représentée.
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FIGURE 7.2. Les rendements en masse des produits de fission de 1?33 U(ny,,f) mesurés avec
le spectrométre Lohengrin, comparés aux bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VIIL.0. Sur la
figure du bas, seul l’erreur associée a nos mesures est représentée.
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Fission

135C5 _> 13SBa
B- B-
9.17 h 2.6 Ma

capture d’un neutron thermique
o, =3 x 10° barns

136

FIGURE 7.3. Mécanismes de production du 13°Xe, qui est le principal poison neutronique
parmi les produits de fission. La fission de 233U, de 123U, du ?**Pu et du **' Pu produit
majoritairement pour la masse 135 les noyauzr suivants : 13° Te, 351 et le 135 Xe. Par désin-
tégration -, le 13° Te décroit sur 1"3°1 et 1""3°] décroit sur 13 Xe.

En partant de la sortie du spectrometre, pour avoir été sélectionné par le condensateur,
cela suppose que I'élément mesuré et 1’élément contaminant possédent le méme rapport
énergie cinétique sur charge ionique :

E E.

/
q qc
De plus pour que ces éléments soient confondus dans la chambre d’ionisation cela supposent
qu’ils aient la méme énergie cinétique, ainsi :
E = E.

q q.

Pour que ces éléments aient pu étre sélectionnés par 'aimant, cela suppose que :

AE A E.
q 9 dc dc
En remplagant E, par F :
A A
¢ ¢

Si élément contaminant perd des électrons par collision (¢. > ¢, = ¢), cela implique que
A, soit supérieur a A et donc que la contamination provienne du pic lourd.

L’hypothese de I'existence d’une contamination a été vérifiée en faisant varier le vide dans
le spectrometre Lohengrin et en observant I'influence sur la contamination. Cette derniére



176 Chapitre 7. Résultats et discussions

augmente avec la dégradation du vide. L’analyse et I'interprétation de ces mesures seront
présentées dans la these de A. Chebboubi (2015).

La figure 7.4 présente les rendements en masse du pic lourd du 2*'Pu(ng,,f). Malgré
un résultat trés proche de celui de JEFF-3.1.1, nous pensons que comme pour 233U, le
rendement de masse 125 du ?*'Pu(ng,,f) peut étre surestimé & cause de la contamination.
Cela suppose que la donnée que nous fournissons, doit étre considérée comme une valeur
limite haute.
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FIGURE 7.4. Les rendements en masse des produits de fission du pic lourd de 1?*' Pu(ny,,f)
mesurés avec le spectrométre Lohengrin, comparés auzx bibliothéques JEFF-3.1.1 et ENDF/B-
VII.0. Sur la figure du bas, seule l’erreur associée d nos mesures est représentée.
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7.1.2 Comparaison aux données expérimentales présentes dans EXFOR

Les résultats de nos mesures sont comparés avec les données expérimentales présentes
dans la bibliotheque EXFOR. La figure 7.5 présente cette comparaison pour les produits de
fission du pic lourd de I’?33U et du ?*'Pu sur une échelle linéaire. Pour 1'*23U, nos données
présentent un bon accord avec les mesures de D. R. Bidinosti a ’exception de la masse 142.
Nos données sont aussi compatibles avec les quelques rendements en masse mesurées par
L.R. Bunney. Pour le *!Pu, nos données sont généralement compatibles avec les mesures
existantes ou au minimum avec 'une des mesures, a 1’exception de la masse 136.
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FIGURE 7.5. Les rendements en masse des produits de fission du pic lourd de 1233 U(ny,,f)
(figure du haut) et du ?*' Pu(ny,,f) (figure du bas) mesurés avec le spectrométre Lohengrin,
comparés auxr données expérimentales présentes dans EXFOR
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7.1.3 Comparaison aux résultats des calculs du code GEF

Les rendements en masse mesurés aupres du spectrometre Lohengrin sont comparés aux
résultats des calculs du code GEFversion 2013/1.7. La figure 7.6 présente cette comparaison
pour les produits de fission du pic lourd de 1'’>33U et du ?*'Pu sur une échelle linéaire. Les
résultats du code GEF n’ont pas d’incertitude associée. Pour 1'*?3U, les données provenant
du code GEF présentent une translation d’au moins une unité de masse par rapport a
nos mesures. Pour le 24'Pu, cette translation systématique n’est pas présente. Cependant,
sur laile gauche de la distribution, le code GEF fournit des résultats, dont la valeur est
systématiquement supérieures a nos données.
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FIGURE 7.6. Les rendements en masse des produits de fission du pic lourd de 1?33 U(ny,,f)
(figure du haut) et du *** Pu(n,,f) (figure du bas) mesurés avec le spectrométre Lohengrin,
comparés aux calcul du code GEF version 2013/1.7.
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7.1.4 Matrice de corrélation des rendements en masse

Les figures 7.7 et 7.8 présentent respectivement la matrice de corrélation des rendements
en masse de 1'233U(ng,f) et du 24'Pu(ng,,f).

Sur la figure 7.7, le bloc de corrélations positives allant de la masse 85 a 126 provient de
la normalisation des données de la seconde sur la premiére cible.

Sur la figure 7.8, les rendements qui présentent une forte variance avant la normalisation,
sont peu corrélés aprés la normalisation. A 'inverse, les rendements des masses 132 a 137
possedent un coefficient de normalisation supérieur a 10 %.
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FIGURE 7.7: La matrice de corrélation des rendements en masse de 1”233 U(nyy,,f).
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FIGURE 7.8: La matrice de corrélation des rendements en masse du **' Pu(ngy,.,f).
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7.2 Les rendements isotopiques de I'uranium ?*3U

Les rendements isotopiques de 1'?33U ont été mesurés sur le spectrometre Lohengrin de
la masse 132 a la masse 146 pour le pic lourd et pour les masses 88 et 92 pour le pic 1éger.

La figure 7.9 présentent les rendements isotopiques et les rendements en masse en fonction
de la masse des produits de fission du pic lourd de I’ 233U.
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FIGURE 7.9. Les rendements isotopiques des produits de fission de 1?33U du pic lourd en
fonction de la masse.

Les figures 7.10, 7.11 et 7.12 montrent pour chaque masse étudiée, les rendements isoto-
piques mesurés en fonction de la charge nucléaire. Nos mesures sont comparées aux biblio-
theques d’évaluations JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VILO0. A Dexception du 92Rb, 132Te, 135 Te et
du M0Cs, nos mesures sont compatibles & un sigma avec les évaluations.
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FIGURE 7.10. Les rendements isotopiques des produits de fission de 1233 U en fonction de la
charge nucléaire Z pour les masses 88, 92, 132, 133, 134 et 135.
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FIGURE 7.11. Les rendements isotopiques des produits de fission de 133U en fonction de la
charge nucléaire Z pour les masses 136, 137, 138, 139, 140 et 141.
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FIGURE 7.12. Les rendements isotopiques des produits de fission de 133U en fonction de la
charge nucléaire Z pour les masses 142, 143, 144, 145 et 146.
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Sur la figure 7.13, les rendements isotopiques des charges nucléaires 53 et 54 mesurées
par R. Brissot et al. sont comparés a nos mesures. Nos mesures sont systématiquement

inférieures.
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FIGURE 7.13. Rendements isotopiques en fonction de la masse des charges nucléaires Z=53
et Z=54. Les données issues de ce travail donnent des résultats systématiquement inférieurs
aux mesures réalisées par R. Brissot et al.[120].

Sur les figures 7.14 et 7.15, on peut observer les rendements isotopiques ajustées avec une
gaussienne, dans le but de déterminer la charge nucléaire moyenne Z et Pécart type oz en
fonction de la masse. Ne sont retenues pour ce calcul que les masses, dont au moins trois
rendements isotopiques ont pu étre mesurés. La charge nucléaire moyenne Z est comparée
au Zycp (“Unchanged Charge Density”) définie dans 1’équation suivante :

VA Z
Zucp = T]]\\;Z AT = T]]:;Z (A+p(A4%))

avec Znyco et Anc respectivement la charge nucléaire et la masse du noyau composé, A*
la masse pre-neutron, A la masse post-neutron et v(A*) la multiplicité des neutrons prompts
en fonction de la masse pre-neutron A*. Les valeurs de v(A*) correspondent aux mesures
effectuées par Nishio et al. [121]. Sur la figure 7.16, la polarisation de charge (Z — Zycp) est
d’environ +0.5 pour le pic léger et -0.5 pour le pic lourd. Ces résultats sont cohérents avec
les conclusions d’A. Bail et al. pour le 239Pu [63].
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FIGURE 7.14. Détermination de la charge nucléaire moyenne Z et de Uécart type o, en
fonction de la masse (88, 92, 134, 135, 138 et 139). Les masses qui ont été retenues pour
ces calculs possédent au moins trois isotopes répartis de part et d’autre du mazximum.
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FIGURE 7.15. Détermination de la charge nucléaire moyenne Z et de l’écart type oz en
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-0.2

0.4 -

-0.6 4

-0.8

0.8 -

0.6

0.4

0.2

0.0

80

84

88

92

T T T T T T
96 128 132 136 140 144 148

Masse (Post-Neutron)
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Les figures 7.17 et 7.18 présentent les matrices de corrélation des rendements isotopiques
de I'?33U (ngy,,f). La figure 7.17 correspond aux rendements du pic lourd alors que la figure 7.18
correspond aux mesures des isotopes des masses 88 et 92. Ces deux matrices sont totalement
décorrélées. En effet, les rendements isotopiques des masses du pic lourds sont normalisés
sur le rendement de la masse 139 mesurée sur le Lohengrin, alors que les rendements du pic
léger sont normalisés sur le rendement de la masse 88 de JEFF-3.1.1.

Sur la figure 7.17, certains rendements en masse sont presque décorrélés des autres. Il
s’agit en particulier des rendements isotopiques de la masse 140 qui a été mesurée uniquement
avec la cible 3 et les rendements isotopiques des masses 137 et 138 qui ont été mesurées
exclusivement avec la cible 1.

Sur la figure 7.18, les rendements sont quasiment corrélés a un a ’exception du rendement
du ?2Sr qui possédait une forte incertitude avant la normalisation.
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FIGURE 7.17. La matrice de corrélation des rendements isotopiques de 1233 U(ny,,f) des
masses du pic lourd allant de 182 a 146.
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FIGURE 7.18. La matrice de corrélation des rendements isotopiques de 1233 U(ny,,f) des
masses 88 et 92 du pic léger. Ces rendements sont indépendants de ceux du pic lourd.

7.3 Conclusion

La premiere partie de ce chapitre présente les résultats de ’analyse des rendements en
masse de '?33U et du ?*'Pu. Ces résultats sont comparés aux bibliothéques d’évaluations
JEFF-3.1.1 et ENDF/B-VII.0 ainsi qu’a d’autres données disponibles telles que des rende-
ments cumulés obtenus par radiochimie ou encore les résultats des calculs de GEF version
2013/1.7. Nos résultats montrent un bon accord avec les évaluations. Cependant des diffé-
rences peuvent étre observées localement. L’exemple le plus remarquable est celui du rende-
ment de la masse 136 pour la fission de 1'*33U, ol notre donnée expérimentale présente un
bien meilleur accord avec I'évaluation d” ENDF/B-VII.O, qu’avec celle de JEFF-3.1.1.

Le processus de normalisation que nous avons choisi pour 1'>33U permet d’obtenir des
rendements indépendants d’une source extérieure a condition d’avoir mesuré I’ensemble des
masses d’un des pics. Cette normalisation n’a pu étre appliquée sur les rendements du 24!Pu,
car le pic lourd a été couvert a environ 95 % (source JEFF-3.1.1.). Ces données devront étre
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complétées lors de prochaines campagnes de mesures pour cet isotope.

Pour la premiere fois, la matrice de variance-covariance expérimentale associée aux rende-
ments en masse mesurés pourra étre fournie aux évaluateurs. Les contributions majoritaires
aux incertitudes proviennent du processus de normalisation final ainsi que la normalisation
d’une cible sur I'autre (cas de 1'233U).

Dans la deuxiéme partie de ce chapitre, les rendements isotopiques mesurés de 1'33U ont
été comparés aux données provenant de JEFF-3.1.1 et ENDF /B-VIIL.0. et a quelques données
disponibles. Pour la quasi-totalité des rendements, nos mesures sont compatibles avec les
évaluations. Les rendements isotopiques du pic lourd sont normalisés sur le rendement de la
masse 139 qui a été mesuré pendant ces travaux. Comme pour les rendements en masse, les
rendements isotopiques sont indépendants des évaluations.

Par ailleurs, les matrices de variance-covariance expérimentales associées aux mesures ont
été produites. La contribution majoritaire aux incertitudes provient d’une part des données
de structure nucléaire sur les intensité v et d’autre part, du processus de normalisation, qui
correlent fortement les données entre elles.






Conclusion

Les rendements de fission interviennent dans les calculs des réacteurs et notamment dans
les calculs de puissances résiduelles. Cependant, ces rendements de fission sont prédits avec
une précision tres insuffisante par les modeles théoriques. De plus, les évaluations présentent
des différences entre elles et avec les données mesurées, en particulier dans le pic lourd pour
123U (ngp,,f) et du 24'Pu(ngy,,f). Ces données mesurées sont majoritairement des rendements
cumulés. Ainsi, I'objectif principal de cette étude était d’améliorer les données expérimentales
sur les rendements indépendants des produits de fission principalement du pic lourd de ces
isotopes.

Les données acquises pendant la soixantaine de jours de mesures a permis de déterminer
les rendements de 50 masses et de 54 isotopes pour '*23U et les rendements de 24 masses
pour le ?'Pu. L’arrivée tardive des cibles ainsi que les nombreux problémes techniques,
ont conduit & effectuer I’ensemble des mesures sur le 2'Pu en mai et juin 2013, c’est la
raison pour laquelle seuls les rendements en masse ont pu étre analysés et présentés dans ce
document.

La mesure des rendements que ce soit en masse ou isotopique a été effectuée aupres
du spectrometre de masse Lohengrin de I'ILL. Celui-ci présente une résolution en masse
exceptionnelle. En effet, pour A<150 la résolution d’une unité de masse est obtenue a trois
0. Le spectromeétre Lohengrin est combiné avec un dispositif expérimental, qui differe suivant
que l'on veuille mesurer des rendements en masse ou isotopiques. Les rendements en masse
ont été obtenus avec une chambre d’ionisation, alors que les rendements isotopiques ont été
déterminés a ’aide d’un dispositif de spectrométrie v. Ce dernier nécessite un long travail
d’analyse et l'intégration de données nucléaires de structure disponibles dans la base de
données ENSDF.

La méthode d’analyse mise en place lors de cette étude a eu pour objectif d’évaluer pré-
cisément les incertitudes et de maitriser les biais expérimentaux. Cette analyse détaillée est
un prérequis nécessaire a la construction des matrices de variance-covariance expérimentales,
qui ne sont généralement pas fournies avec les mesures de rendements. Par rapport aux tra-
vaux antérieurs, ce sont principalement trois biais qui ont été corrigés. Dans I'analyse des
rendements en masse, la corrélation entre les distributions en charge ionique et en énergie
cinétique a été mesurée et a été intégrée dans le calcul. Pour les rendements isotopiques,
Ieffet de somme ainsi que la contamination du cadre par des éléments & vie longue ont été
pris en compte dans ’analyse.

Les résultats obtenus sont en accord avec les bibliotheques d’évaluations, avec de plus
une incertitude inférieure sur les rendements en masse. Par ailleurs, les rendements en masse
et isotopiques de 1'?33U sont indépendants des évaluations. Cela est rendu possible grace a
un processus d’auto-normalisation, qui a nécessité de couvrir I’ensemble des masses du pic
lourd.

Les rendements ainsi que les matrices de variance-covariance associées seront mis a la
disposition du sous-groupe 37 de la NEA “Improved fission product yield evaluation metho-



194 Chapitre 7. Résultats et discussions

dologies”. De nouvelles campagnes de mesures sont prévues apres le redémarrage du réacteur
de I'ILL en 2014. Les rendements en masse du ?*!Pu seront complétés, ce qui permettra
I'application de la procédure d’auto-normalisation, qui a été employée pour 1'*23U. En outre,
la mesure des rendements du ?*3Cm et ?°Cm est programmeée. Les mesures de rendements
isotopiques mettront en oeuvre un dispositif expérimental amélioré avec I’ajout de deux dé-
tecteurs Ge monocristaux. Cela permettra notamment une étude plus approfondie des effets
de somme, dont la correction est apparue indispensable lors de ’analyse présentée dans ce
document. Parmi ces nouvelles mesures, certaines seront ciblés pour ’étude des rendements
isomériques. Ces derniers sont particulierement importants pour I’étude des distributions
de spins et des spectres de v prompts de fission. La méthode d’analyse développée dans ce
document servira de support pour ces futures expériences.

Dans un futur plus lointain, de nouveaux instruments sont envisagés. On peut notamment
citer la these d’A. Chebboubi, dans laquelle le dimensionnement d’un spectrometre, qui fonc-
tionnerait sur le principe d’une séparation des produits de fission grace & un aimant rempli
de gaz, est étudié. Cela fait suite a des résultats obtenus sur des expériences préliminaires,
dans lesquelles 'aimant RED du spectrometre Lohengrin a été remplie de gaz.



ANNEXE A

La moyenne de plusieurs données

Lorsqu’une donnée a été mesurée plusieurs fois, il est souvent nécessaire de faire la
moyenne des différentes mesures. Le premier estimateur auquel on pense, est la moyenne
arithmétique, mais il ne conduit pas nécessairement a obtenir une valeur de faible incerti-
tude. Prenons un exemple, la distance entre deux détecteurs a été mesurée a deux reprises.
La premiere mesure est de 4.0 cm + 0.1 cm et la seconde mesure est de 4.6 cm £ 0.7 cm.
La moyenne arithmétique est de 4.3 cm avec une incertitude de v/0.12 4+ 0.72/2 = 0.35 cm.
Ainsi, dans cet exemple, la moyenne arithmétique fournit une valeur moins précise que la
premiere mesure toute seule. C’est la raison pour laquelle, la moyenne qui sera appliquée
est une moyenne pondérée par les variances (définie dans 1’équation A.1), ce qui permet
de minimiser I'incertitude (définie dans I’équation A.2). Dans notre exemple cela donnerait
une moyenne de (4.0/0.12 4+ 4.6/0.7%)/(1/0.12 + 1/0.7%) = 4.006 cm et une incertitude de
0.099 cm. Cela n’améliore pas significativement le résultat obtenu avec la premiere mesure
seule, mais cette méthode ne le dégrade pas. L’incertitude sera nettement améliorée dans le
cas, ou les mesures ont des incertitudes relativement proches.

~ Zz Xi/var(Xi)
moyenne X = m (Al)
1
erreur O'Y m (A2)

Pour obtenir les formules ci-dessus, on cherche & déterminer m a partir de deux mesures
indépendantes X; et Xo. Ces mesures sont deux variables aléatoires décrites par deux distri-
butions gaussiennes de méme moyenne m et d’écarts-type o1 et go. On cherche & déterminer
I’estimateur m de m qui soit non-biaisé et de variance minimale, qui se présente sous la forme
d’une combinaison linéaire de X; et X5 :

m = aXi + bXy (A.3)

On veut que m soit non-biaisé, c’est a dire que son espérance ou sa moyenne soit égale a
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m. Commencons par calculer ’espérance de m.

Em] = E[aX;+ bXy]
— 4E[X1] + bE[Xo]
= (a+b)m
E[m] = m (non-biaisé)
Sa+b =1
em = aX;+(1—a)Xo

Maintenant calculons la variance de m.

var(m) = a*var(Xy) + (1 — a)?var(Xy)
a’o? + (1 —a)’o3

2/ 2, 2 2., 2
= a“(o] + 03) — 2a05 + 05

Puis dérivons var(m) par rapport a a :

dvar(m) 9 9 9
_— = 2 — 20
da a(oy +03) 2
d _
d var(m) = 0 (variance minimale)
da
2
03
= a = 3 3
oy + 03
1
_
- 1 N 1
of = o3

Ainsi 'estimateur non-biaisé de variance minimale de m est :

Xi X
2T

S

Et sa variance :

(A7)



ANNEXE B

La somme de deux gaussiennes

Dans cette annexe, nous allons nous intéresser a la distribution gaussienne (eq. B.1)
ainsi qu’a la somme de deux distributions gaussiennes (eq. B.2). N (u, 0?) correspond a la
distribution gaussienne normalisée & 1, de moyenne p et de variance o2

g(z) = IxN(p,o?)

I (-
= s exp 52 (B.1)
dg(x) = I x N(p1,07) + Iy X N (2, 03)
_ 2 _ 2
= h exp—( ) I2 exp—( /2) (B.2)

B.1 Aire totale

L’aire totale de la gaussienne :
/g(x)dx = /I x N (p,0%)dx
x x

= Ix/N(u,az)dx
= 1

L’aire totale de la somme des deux gaussiennes :

/x dg(z)dx

[ 1% M oD) + 1 x Nz, )| o
= L+1D

B.2 Moyenne

La moyenne de la gaussienne :

1 I
T/xxg(x)dx:j/xx/v(u,a?)dx:u
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La moyenne de la somme de deux gaussiennes M :

1

M = d d
Il+I2/xx 9(x) da

Do + Ipz

I+ 1

B.3 Variance

La variance de la gaussienne :
1 2 I 2 2 2
T/(fﬂ—u) g(z)dz = 7/(1‘—#) N(p,0%)dz = 0o

La variance de la somme de deux gaussiennes V :

1
V = /x—MQd x)dz
[ =Py
or Va,var(z) = Elx — E(z))* = E(2?) — E(x)?
1
V = /:L'Qd x)dx — M?
II+I2 T g()
— h /gcQ./\/'(,ul,U%)dx—i- = /:t72./\/(,u,2,a§)da:—M2
L+ J, L+1 ),
! 2., 2 2 2, 2 <11M1+I2M2>2
= o+ pid) + 0} +13) — (22
Il+12( i+ pi) Il—i—Ig( 5+ 13z) L+ 1,
_ Lot bod | i+ Libapd + 1343 + Dlapd — IF pi — 13 p3 — 201 ppo
L+ 1 (I + 1)
_ hot+ Dol | Llb(pi+p3—2pup)
L+ (I + Io)?

Lot +1yo3 | Iily(py — po)?
I+ 1 (Il—l-Ig)Q




ANNEXE C

Sensibilités et propagations des
incertitudes

La sensibilité est un outil qui permet d’appréhender 'influence d’un parametre sur une
grandeur et de propager ainsi son incertitude sur cette méme grandeur.

C.1 Définition de la sensibilité

La sensibilité de Y a x en a, se définit de la maniere suivante :

Sy.(a) = ax{;;a) Yfa) (C.1)

C.2 Propriétés de la sensibilité

Saf@),z = Sf@a)a
Sii@ine = "Sf@).a
SAXB,:E = SA,x + SB,ac
SA/B,I SA,x - SB,ac
SavBz = ———F554,+ iSB z
’ A+ B A+B 7
SAfB,m = ﬁSA,x - %SB,@“

Sax",m = n, Vn e R
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C.3 Propagations des incertitudes

Soit n variables aléatoires (x1, %2, ...,x,) = = d’espérances (fu1, p2, ..., ftn, = p et d’écart-
type (o1,09,...,0,) suivant la loi de probabilité f(x). Soit ¥ une fonction de variables :
T1,X2y...,Tp [122].

Développement limité au premier ordre de Y (z)

L’espérance de Y (z)

En résumé, si 'on développe Y au premier ordre, alors : E[Y (z)] =Y (E[z]).
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La covariance de Yj(z) et de Y;(x)

cov(Yi(e), Yi(z) = E[{Vi() - EVi(@)]}{Yi2) - ENi(@)]} |

= 33 RO Bl - ) — )

_ 3 2

cov(x;, ;)

cov(Yy(z),Yi(z)) - cov (i, T;)

La variance de Y (z)

var(Y(z)) _  cov(Y(z),Y(z))
Y(p)? Y(p) *Y(p)







ANNEXE D

Démonstration des formules de
rendements en masse

D.1 Si les distributions en charge ionique et en énergie ciné-
tique sont indépendantes

Si les distributions en charge ionique ¢ et en énergie cinétique E sont indépendantes,
alors N(A,q,E) peut s'écrire comme le produit de ces distributions f, et fg respective-
ment (eq. D.1).

N(A,q, E) = N(A) fo(q) fe(E) (D.1)

Le taux de comptage d’une masse A est la somme sur ¢ et U'intégrale sur £ N(A,q, E)
(eq. D.2). En remplacant N(A,q, E) par son expression (eq. D.1), nous obtenons 1’équa-
tion D.3. En multipliant en haut et en bas par N(A)f,(q¢r)fe(E,) (eq. D.4), apparaissent
les mesures du scan E et du scan ¢ (eq. D.5 et D.6).

N(A) = 3 [ NAgB)E (0.2)
= 2. /EN (4) fo(q) fe(E)dE (D.3)

— N(A) fq(qr) fe(Ey)
= V) X3 falo) [ e < s

A
ZJ\?(ZS fz(];qg)f];é%) X /E N(A) folqr) fE(E)dE (D.5)
N(A,q, F

= ENq(Afqjj’chj)/]iﬁf\f(z‘l,(zE,E)olE (D.6)
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D.2 Si les distributions en charge ionique et en énergie ciné-
tique sont corrélées

Dans ce cas 13, la distribution fg est supposé dépendante de q. On peut exprimer E(q) =
axq+betlonnote: AE(q) = E(q) — E(qr) = a x (¢ —qg) = a x Aq . On fait I'hypothese
que la corrélation de E et q comme une translation de la distribution en énergie, en fonction

de la charge.

de plus,

fe(E,q) = fe(E - AE(q),qr)

= N(A) folq) fe(E,q) (D.7)
—  N(A) f,(q) f5(E — AE(q),q5) (D.3)
= Z/EN(A,q,E)dE (D.9)
= % [ N(A) o) f(B — AT () qe)dE (.10
= 2 NMU) fq(Q)/E fe(E - AE(q),qp)dE (D.11)

= Z N(A) fola) (£ — AEf(q), qr)
q *\V(A) fq(QE) fE(E*AE(q)HqE

_ N1(A,q, E,)

= 2 NP(Aqr.F, - AB@)

pour conserver une certaine homogénéité entre les données avec et sans corrélation,

: [ N(A) fylar) fo(E - AB(g),qp)E (D12)

/E NE(A, qp, E)dE (D.13)

le temps de référence pour le BU doit correspondre a la distribution en énergie.

NE(A, qp, E
Z N Bt ST
= | N¥(A,qp, E)dE D.14
T | NE(Asqp, ) (D.14)

(D.15)



ANNEXE E

Résolution matricielle des
équations de Bateman

E.1 Les équation de Bateman

Prenons 'exemple de la masse 139 (schéma E.1), I'iode 139 décroit & 90% en xénon 139,
(les 10% restant décroissent en xénon 138). Le xénon 139 décroit en césium 139, qui décroit

en baryum 139.
139 139 139 139

(E.1)

Les populations de ces différents noyaux sont régies par les équations de Bateman (eq. E.2,
E.3, E.4, E.5) avec Nz la quantité de noyaux Z, Az leur constante de désintégration et Py

leur production par unité de temps.

dfi\;[ = -\ N +P; (E.2)
d](\iffe —AxeNxe + Pxe + 0.9\ Ny (E.3)
dgf ~AcsNes + Pos + AxeNxe (E.4)
d]gf“ —ABaNBa + Ppa + AosNes (E.5)

Ces équations peuvent s’écrire sous une forme matricielle (eq. E.6)

— =AN+B E.6
dt AN+5 (E-6)
Ny —A7 0 0 0 Pr
| Nxe Clooar —axe 0 0 | Pxe
avec N = NCs ’é B 0 )\Xe /\Cs 0 ¢t B= PCs
NBa 0 0 AC’s _ABa PBa

N correspond & la quantité de chaque noyau au temps t. B est le terme source c’est a dire
le terme de production. Enfin A est la matrice caractéristique des constantes de décroissances

et des rapports d’embranchement (eq. E.1).
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E.2 Mesure avec le faisceau est ouvert

Lorsqu’une mesure de rendements isotopiques est réalisée, le faisceau est ouvert en méme
temps que le début de l'acquisition de données par les détecteurs Germanium. Au temps
initial, le vecteur NN est supposé nul, car a priori il n’y a aucun noyau sur la bande.

Le nombre de désintégration par seconde d’un noyau Z est égal a Az Nz. Les mesures
effectuées avec les détecteurs Germanium, apres correction de I'efficacité des Germanium et
de l'intensité ~y, permettent de déterminer le nombre de désintégration du noyau Z pendant
une durée ¢, ce qui correspond & [ Az Nz (u)du = Az x [ Nz(u)du. Pour la suite des calculs,
Iintégral de N du temps initial au temps ¢ est notée X = fg N(u)du.

L’équation E.6 est intégrée de 0 a t :

N(t)— N(0) = A /Ot N(u)du + /Ot B(u)du (E.7)

Comme cela a été précisé précédemment, au temps initial le vecteur N(0) est supposé
nul. De plus, le vecteur production B est supposé constant pendant toute la durée de la
mesure et il est directement proportionnel aux rendements. L’équation E.7 devient :

dX

2 _AX +1tB E.
G eatiE (E-8)

La matrice A est triangulaire inférieur, elle est donc diagonalisable.

En notant : A= PDP ' Y = P7'X et C = P7!'B ainsi qu’en multipliant par P71,

I’équation E.8 devient :

ay
o —RY+iC (E.9)

On obtient alors n équations de la forme :

dY;
dt

= D;;Y; +tC; avec i € [0,n — 1] (E.10)

Il s’agit d’une équation linéaire a coefficients constants avec second membre polynomial
du premier degré. La Solution Générale de ’Equation Avec Second Membre (SGEASM)
s’obtient en sommant la Solution Générale de I’'Equation Sans Second Membre (SGESSM)
et une Solution Particuliere (SP).

SGESSM Yi(t)= Aexp(D;.it)
SP Yi(t)= Bt+C

De plus, comme X (0) = [0] par définition, Y (0) = [0], la Solution Générale de I’équation
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Avec Second Membre devient unique et s’écrit :

SGEASM Y;i(t) = 5; [exp(D;it) — 1 — D ;t]

C Dii Y, E.11
& ;= : ~ .
! exp(Dmt) —1-— Dmt ¢ ( )

En posant F;; = P Di’i)?’_i =Dyt I’équationE.11 peut s’écrire sous forme matricielle :
¢ = EY
< P'B = EP'X
&B = PEP'X

Attention, la mesure corrigée de l'efficacité et de 'intensité correspond a A; X; et non a
X; (Pintensité prend en compte les rapports d’embranchements).

E.3 Le faisceau est fermé

Ce probleme correspond a la correction du cadre. Une mesure est effectuée pendant
que le faisceau est fermé du temps ¢y au temps ¢; pour déterminer la contribution de Ila
contamination qui se trouve sur le cadre pendant la mesure faisceau ouvert de t9 a t3. Les
différentes étapes sont listées ci-dessous :

— t < tg = 0 le faisceau est fermé

— tg, le faisceau est toujours fermé et début de la mesure "cadre"

— t1, le faisceau est toujours fermé et fin de la mesure "cadre"

— t9, ouverture du faisceau et début de la mesure "isotopique"

— tg, fermeture du faisceau et fin de la mesure "isotopique"

Quelque soit 'instant considéré, le terme de production B est nul, car I’étude porte sur
la contribution des noyaux présents au temps initial ¢y. L’équation E.6 devient :

dN

a = ( )

L’équation E.12 est intégrée entre le temps de 0 et le temps t :

N(O)-NO) -4 [ ' N(u)du (E.13)

En notant X (¢) = [¢ N(u)du, I'équation E.13 devient :

— = AX(1) + N(0) (E.14)
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dY
o = DY(1)+Nd(0)
dy;
= dtz = Di,iY;(t)%—Ndi(O)
D;t)—1
s Yit) = MNdi(O)
D;;
D;;
< Nd;(0) = ——Y(t
(0 exp(D;t) — 1 #t)
En notant E;; = % et Fy; = exp(g?’ft) 7, les deux dernieres équations peuvent

s’écrire sous forme matricielle :

Y(t) = E(t)Nd(0)
{M(O) = EMY()
P7'X(t) = E()E'N(0)
< {Bl (0) = E@®ER X))

IN(0

t

~—

N

X0
o { t

Mo I

)
)

~—

In fine, la donnée a déterminer est la contribution de N(0) durant la mesure des rende-
ments isotopiques. Cette contribution est égale & 'intégrale de IV de 2 & t3 soit X (t3) — X (2).
N(0) se déduit de la mesure "cadre" X(t1) — X(to) = X (1) . Ainsi X(t3/3) sont exprimés en
fonction de X (¢1)

X(ta;3) = PE(ty3)P'PE(t)P ' X(t)

De la méme fagon que les mesures avec faisceau, X (t) correspond a la mesure divisée par
Pefficacité, I'intensité et la constante de désintégration A :

mesure

€y X Iy X A



ANNEXE F

Démonstration des formules de
rendements isotopiques

La chambre d’ionisation a permis de mesurer la distribution en énergie et en charge.
L’histogramme 2D fournit un comptage qui une fois divisé par le BU et le temps de mesure
correspond & :

q, AE,) / qE, E)dE

ou AE, correspond a l'acceptance en énergie du Lohengrin pour la sortie considérée (ici la
sortie droite avec la chambre d’ionisation (CI)).

Le taux de comptage pour la masse A s’obtient en intégrant sur ’énergie et sur la

charge :
> NG (q, AEy)
NCI — q /N E
A T TNGT qE,AE (a2, B

Les détecteurs Germanium ont mesuré la distribution en charge des différents isotopes
constituant la masse Ay. Le comptage apres correction du temps, du BU, de 'efficacité du
Germanium, de I'intensité des raies et enfin intégration des équations de Bateman correspond

\

a
NS (Zusa. AE) = [ NG (Zio. E)E
q

, ol AEqu correspond a ’accepance en énergie du Lohengrin pour la sortie considérée (ici la
sortie apres le Red). On notera :

N ZkaAE ZNA ik‘>QaAEq)

L’étape suivante consiste a déterminer le taux de comptage d’un isotope donné dans la
chambre d’ionisation. Pour rappel, la chambre d’ionisation ne permet pas de différencier les
différentes charges nucléaires d’une méme masse pour le pic lourd.

NS (Zi)
Nil(Zy) = ]%7]\7
Ay
N§(Zir,)
NGeN§!
= P(Zu)Ar) N{!
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On fait I'hypothese que P(Z;;| Ay, E) = constante V E. On notera fy, (E), la distribution
en énergie de la masse Aj normalisée & I'unité.

NS(Zu AEGS) = N§(Zw) [ fa(B)E
q

NS (Zo) ABG* fa, (BSF)

NG (Za, AESY)

AEqu fAk (Eg?e)

12

& N§(Zi) =

Si Ay est une masse "complete", alors les taux de comptage de chaque isotope peuvent
étre calculés.

Si A; est une masse "incomplete", alors fo:(Zil) ne peut étre déterminé directement et il
faut faire appel & un coefficient de passage A cr_.qe entre le taux de comptage de la chambre
d’ionisation et celui des détecteurs Germanium.

G o1
Ny = AcrsceNi,
N§e
& Acri-ae NC’}
A

Le coefficient de passage A cr_qe est indépendant de 'isotope considéré, ce qui permet
d’écrire :

NY9(4) = Acrsce NYI(4A)
et NU(A;,Zy) = Acimge NOI (A1, Za)
& NO(A,Zy) = NOY(A,Zu)/Acrce

En conclusion, cette derniére formule parait extrémement simple, mais elle cache de tres
nombreuses étapes : analyse des pics, de l'efficacité des Germanium, de l'intégration des
équations de Bateman, des corrections du cadre pour les éléments a vie longue, analyse des
données de la chambre d’ionisation, prise en compte du temps de mesure et du BU. Il faut
de plus ajouter que les éléments qui ne sont pas mesurables avec les détecteurs Germa-
nium, seront dotée d’une incertitude particulierement grande, car ils seront le résultat de la
soustraction entre NI(A;) et la somme des éléments accessibles : >, NC¢(A;, Zy).



ANNEXE G

Les distributions en charges
ioniques obtenues avec les
détecteurs Ge

Les figures G.1, G.2, G.3, G.4, G et G.5 présentent les distributions en charges ioniques ob-
tenues par spectrométrie . Les distributions positionnées a gauche correspondent au nombre
de décroissances mesurées pour chaque isotope en fonction de la charge ionique ¢. En inté-
grant les équations de Bateman, on obtient le rendement relatif d’un isotope pour une charge
ionique et une énergie cinétique données, ce qui correspond aux distributions de droite.

Les rendements isotopiques sont obtenus a partir de ces distributions, qui constituent
aussi un outil pour les expériences de structures, en fournissant des indications les réglages
optimaux. Par exemple la distribution du 4°Cs (fig.G) présente un maximum au niveau de
la charge ionique 28 alors que le “9Xe y est absent. Ainsi pour étudier le 10Cs, il serait
préférable de se placer a une charge ionique proche de la charge 28. Il en va de méme pour
le *La (fig. G).
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Nombre de désintégrations Rendements relatifs
N(A, Z, g, AE) Y(A, Z, q,AE)
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FIGURE G.1. Les distributions en charge ionique des isotopes des masses 132, 133 et 13/

avant et apres corrections de Bateman.
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134 (cible 4)

A=

135 (cible 1)

A=

135 (cible 4)

A=

Nombre de désintégrations

Rendements relatifs
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FIGURE G.2. Les distributions en charge ionique des isotopes des masses 134 et 135 avant
et aprés corrections de Bateman.
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Nombre de désintégrations Rendements relatifs
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FIGURE G.3. Les distributions en charge ionique des isotopes des masses 136 et 137 avant
et aprés corrections de Bateman.
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FIGURE G.4. Les distributions en charge ionique des isotopes des masses 138 et 139 avant
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FIGURE G.5. Les distributions en charge ionique des isotopes des masses 145 et 146 avant

et aprés corrections de Bateman.



ANNEXE H

Les résultats des mesures

H.1 Les rendements en masse de 1’>23U

TABLE H.1: Rendements absolus en masse de 1233 U obtenus dans ce travail.

Masse | Y(A) £ o(Y(A)) % || Masse | Y(A) £ o(Y(A)) %
85 2.553 £ 0.101 130 2.467 4+ 0.097
87 4.533 £ 0.183 131 3.637 £ 0.160
90 7.759 £ 0.435 132 4.999 + 0.247
95 5.932 + 0.422 133 6.119 + 0.209
98 5.160 £ 0.165 134 6.241 4+ 0.202
103 1.834 + 0.154 135 6.409 £ 0.185
105 0.516 + 0.048 136 6.895 + 0.161
106 0.264 + 0.026 137 6.872 + 0.232
107 0.118 + 0.009 138 6.211 4+ 0.254
108 0.078 £ 0.007 139 5.895 + 0.170
109 0.058 £ 0.005 140 6.277 + 0.241
110 0.046 + 0.004 141 6.754 + 0.206
111 0.031 + 0.003 142 6.072 + 0.195
112 0.022 £+ 0.002 143 5.774 + 0.206
113 0.023 £+ 0.002 144 4.281 + 0.174
120 0.056 £+ 0.003 145 3.387 =+ 0.119
121 0.081 £+ 0.005 146 2.519 £ 0.129
122 0.092 + 0.006 147 1.824 £ 0.105
123 0.102 £+ 0.009 148 1.237 + 0.056
124 0.129 + 0.006 149 0.771 £ 0.054
125 0.197 £ 0.012 150 0.498 £ 0.035
126 0.316 + 0.020 151 0.351 £ 0.022
127 0.570 £ 0.029 152 0.188 + 0.014
128 1.112 £ 0.055 153 | 0.075 £ 0.005
129 1.552 £+ 0.132 154 0.040 = 0.004
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H.2 Les rendements en masse du %*'Pu

TABLE H.2: Rendements absolus en masse de 12 Pu obtenus dans ce travail.

Masse | Y(A) £ o(Y(4)) %
125 0.226 £+ 0.205
129 1.268 £+ 0.611
130 1.896 + 0.147
131 3.108 + 0.186
132 4.673 £ 0.245
133 6.545 £ 0.296
134 7.682 + 0.352
135 6.811 + 0.309
136 6.015 £ 0.290
137 7.001 £ 0.345
138 6.485 £ 0.357
139 6.049 £ 0.370
140 5.220 £ 0.365
141 5.750 £ 0.465
142 4.027 &£ 0.477
143 4.405 £ 0.519
144 3.920 + 0.540
145 3.672 £ 0.592
146 2.831 £ 0.525
147 2.438 £ 0.528
148 1.785 £+ 0.491
149 1.391 £+ 0.623
150 1.297 £ 0.662
151 0.660 £ 0.229
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H.3 Les rendements isotopiques de 1’*U

TABLE H.3: Rendements isotopiques absolus de 1233 U obtenus dans ce travail (1/2).

Masse

Z

Y(A Z) £ o(Y (A 2) %

88

35
36
37

0.012711 £ 1.44E-03
0.038758 £ 4.09E-03
0.002825 £ 3.59E-04

92

36
37
38

0.008373 £+ 1.01E-02
0.056855 £+ 8.09E-03
0.017646 £ 7.01E-03

132

50
o1
51™
52

0.000809 £ 8.96E-05
0.007904 £ 1.22E-03
0.002285 £ 3.30E-04
0.034826 £ 6.44E-03

133

o1
52
52™

0.006876 £+ 8.06E-04
0.012479 £+ 1.40E-03
0.033206 £ 5.37E-03

134

51
52
23
o3

0.000523 £ 5.49E-05
0.030296 £ 3.08E-03
0.007519 £ 8.97E-04
0.006373 £ 6.93E-04

135

52
o3
54
4™

0.007006 £ 7.50E-04
0.029111 £ 3.16E-03
0.007139 £ 8.33E-04
0.006719 £ 6.75E-04

136

92
93
53"

0.002892 £ 3.38E-04
0.003848 £ 5.67E-04
0.016790 £ 1.83E-03

137

93
54

0.009110 £ 2.08E-03
0.030552 £ 7.94E-03
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TABLE H.4: Rendements isotopiques absolus de 1233 U obtenus dans ce travail (2/2).

Masse | Z Y(A Z) £ o(Y(A, Z)) %
138 53 0.003029 £ 7.36E-04
54 0.031687 £+ 7.28E-03
95 0.006417 £ 1.67E-03
55™ | 0.008707 £ 2.22E-03
139 54 0.023473 £ 1.71E-03
95 0.033499 £ 3.70E-03
56 0.001979 £ 2.69E-03
140 54 0.011097 £+ 1.76E-03
95 0.015290 £ 2.44E-03
141 54 0.003293 £ 3.94E-04
95 0.031262 £ 3.73E-03
56 0.028390 £+ 4.11E-03
142 95 0.007753 £ 9.81E-04
o6 0.037952 £ 4.26E-03
o7 0.001850 £ 6.54E-04
143 95 0.005107 £ 7.18E-04
o6 0.036305 £ 4.93E-03
o7 0.024826 £ 4.40E-03
144 56 0.023411 £ 2.88E-03
o7 0.009300 £ 1.86E-03
145 | 56 0.006054 £ 7.81E-04
57 0.013288 £ 2.59E-03
o8 0.007442 £ 2.91E-03
146 o6 0.002446 £+ 2.97E-04
57 0.001082 £ 7.05E-04
57" | 0.006227 £+ 9.65E-04
58 0.008167 £+ 1.44E-03
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