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Introduction

La poursuite de la production d’électricité a partir de la fission nucléaire fait 1'objet
d’un vaste débat dans la plupart des grands pays industrialisés. La France est directement
concernée par ce débat puisque les trois quarts de sa production d’électricité sont d’origine
nucléaire. Comme toute industrie, I'industrie nucléaire génere des déchets (radioactifs) en
grande quantité dont la gestion et le stockage ont alerté I'opinion publique. Pour son
maintien, cette industrie doit accroitre la stireté de ces instalations (réacteur et usine de
retraitement) et démontrer la maitrise a long terme des déchets qu’elle produit. Dans cette
perspective, on place aujourd’hui beaucoup d’espoir dans I'utilisation du cycle du thorium
pour remplacer le cycle U-Pu actuellement utilisé dans les réacteurs a eau pressurisée du
parc EDF. Les avantages de ce cycle sont connus depuis de nombreuses années : abondance
des réserves de thorium, faible production d’actinides mineurs et capacité a régénérer sa
propre matiere fissile (233U); ils justifient les études développées au CNRS dans le cadre
des réacteurs hybrides et des réacteurs a sel fondus tous deux capables d’utiliser le thorium

comme combustible.

La simulation réaliste de ces nouveaux réacteurs se heurte actuellement au manque de
données nucléaires fiables concernant le cycle du thorium. Les calculs de neutronique mis
en jeu dans cette simulation nécessitent un ensemble cohérent de section efficace de capture
et de fission des nombreux isotopes impliqués dans le cycle du thorium. Les évaluations
récentes font apparaitre de fortes disparités entre bases de données qui sont a l'origine
d’un vaste effort international de mesures de sections efficaces induites par neutrons lents
et rapides. Il s’agit de réactualiser (lorsqu’elles existent) des données nucléaires parfois

tres anciennes ou d’en apporter de nouvelles.

Dans ce travail nous nous sommes intéressé au ***Pa qui controle la regénération de
I’élément fissile (**2U) de la filiere du thorium. Le noyau 2**Pa, en raison de sa faible durée
de vie représente un véritable défi pour les expérimentateurs. Ceci explique a la fois le
manque de donnés nucléaires (section efficace de fission et de capture) et I'incohérence
des bases de données nucléaires le concernant.

L'objet de ce mémoire concerne la détermination de la section efficace de fission du
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*3Pa induit par neutrons rapides. A cause de son activité spécifique élevé (7.7 10%hq/ug)
une mesure directe apparait difficile. Nous nous sommes donc tournés vers une approche
originale proposée par Cramer et Britt en 1970. Celle-ci consiste a mesurer la probabilité
de fission du noyau fissionnant (***Pa) puis & la multiplier par la section efficace de for-
mation du noyau composé (***Pa+n). Le choix du couple cible-projectile (33*Th->He) et le
dispositif expérimental retenu nous ont permis de faire une vaste étude des caractéristiques

des noyaux observés (2*1Th et 23%:233:234py),
Ce mémoire est organisé en cing chapitres.

Dans le premier chapitre, nous discuterons brievement des avantages et des inconvé-
nients induits par les filieres de I'uranium et du thorium. La nécessité d’améliorer ou de

compléter les données nucléaires du cycle du thorium est présentée.

Dans le deuxieme chapitre, nous rappellerons brievement nos connaissances actuelles
de la fission. Nous présenterons la double barriere de fission et ses conséquences sur les
sections efficaces de fission: le **Pa fait partie de la région du thorium dont on connait

la complexité des barrieres.

Le troisieme chapitre présentera notre démarche expérimentale. Aprés avoir présenté

les détecteurs utilisés, nous discuterons le dispositif expérimental adopté.

Le qguatrieme chapitre est consacré au traitement des données. Nous présenterons
la calibration de nos détecteurs et nous expliciterons notre démarche pour mesurer les
probabilités de fission que nous comparerons aux mesures antérieures lorsqu’elles existent.
A partir du caleul de la section efficace de formation du noyau composé fissionnant, nous
avons déterminé les sections efficaces de fission des noyaux 2*Th et 231:232:233p5 La validité
de notre approche a été testée a partir des sections efficaces des noyaux 2*°Th et ?!Pa.

233Pa est ensuite comparée aux prévisions des bases de

La section efficace de fission du
données. Nous terminerons ce chapitre en présentant la mesure de la distribution en masses

des noyaux observés.

Le cinquieme chapitre est consacré a l'analyse des sections efficaces de fission des
noyaux **'Pa et **¥Pa. Nous exposerons le modele statistique employé en détaillant les
parametres d’entrées. Cette analyse nous a permis d’extraire les hauteurs des barrieres de

2321)

fission des noyaux a et #*'Pa. Pour terminer nous discuterons des sections efficaces de

capture et de diffusion inélastique calculées pour le 2**Pa.
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Chapitre 1
Les filieres du combustible

Sommaire
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1.2.2 Bilan et besoins en données nucléaires . . . . . .. .. .. ... 20

La production d’énergie nucléaire nécessite 1'utilisation d’un combustible capable par
fission de libérer de 1’énergie.

Parmi les noyaux composant le combustible, il faut discerner plusieurs types: les
noyaux fissiles qui sont capables de fissionner apres la capture d’un neutron thermique
(de faible énergie) et les noyaux fertiles qui, apres la capture d’un neutron suivie de plu-
sieurs désintégrations §~ conduisent a des noyaux fissiles. Le combustible est composé
d’un mélange de ces deux types de noyaux selon certaines proportions.

Les principaux noyaux fissiles sont 23U, 2°U, #¥Pu et *'Pu.

Les principaux noyaux fertiles sont 2*Th et ***U. IIs se trouvent de maniere abondante
dans Iécorce terrestre et leur extraction ne pose pas de probleme insurmontable.

Parmi les noyaux fissiles, un seul, ?**U, se trouve dans la nature. Le premier réacteur
nucléaire, construit en 1942 aux Etats-Unis par Enrico Fermi, utilisait un combustible a
base d’uranium. Les réacteurs suivants ont également utilisé 'uranium et ont participé
5 la fabrication d’armes nucléaires. La filiere de I'uranium s’est ainsi imposée comme
combustible pour les centrales nucléaires.

Néanmoins, les deux novaux fertiles cités précédemment peuvent étre a la base de

deux filieres différentes. La premiére est la filiere de I'uranium composé d’un mélange

-3



Chapitre 1. Les filieres du combustible

(2%5U,2°8U). La seconde, aussi prometteuse, est la filiere du thorium dont le combustible
possible serait un mélange (*3U,2*2Th).

Ces deux filieres vont maintenant étre presentées en insistant sur les avantages de cha-
cune ainsi que sur les données nucléaires disponibles, qu’elles soient mesurées ou évaluées.

Ces évaluations provenant de compilations des données mesurées et/ou calculées.

1.1 La filiere de I'uranium

La filiere de I'uranium a été la premiere a étre développée dans les domaines militaire et
civil. Son intérét premier est la possibilité d’obtenir assez facilement le combustible grace a
la présence dans la nature des noyaux **U (fissile) et ***U (fertile). La production de ***Pu
a des fins militaires a considérablement stimulé le programme de construction de réacteurs
de la filiere UNGG. En France, le premier réacteur nucléaire, prénommé Zoé, fut construit
par le CEA et a fonctionné pour la premiere fois le 15 decembre 1948 pour une puissance
de 150 kW. Arrété en 1976, Zoé a marqué le coup d’envoi de 'intérét francais pour le
nucléaire. Aujourd’hui, si la production d’électricité nucléaire reste marginale au niveau
mondial, la part du nucléaire dans la production d’électricité en France est largement
majoritaire avec plus de 75%, soit entre 900 et 1300 MW. Le choix du nucléaire dans
les années 70 en France a répondu aux chocs pétroliers de 1973 et 1979, afin d’assurer
une indépendance énergétique que le pays avait perdu avec la politique précédente du
tout-pétrole.

Deux autres conséquences importantes pour la France ont accompagné le développe-
ment du nucléaire. La premiere est apparue dans le domaine militaire. Dans les années
1960, La France s’est dotée de I’arme nucléaire. La seconde, plus proche de nous, a été
mise en lumiere lors de la conférence de Kyoto (1997) sur le rejet des gaz a effet de serre.
Les pays industrialisés se sont vus attribuer des objectifs de réduction de leurs émissions
de gaz a effet de serre. Si I’Allemagne, disposant essentiellement de centrales thermiques
(utilisant des combustibles fossiles) doit réduire ses émissions de 17% d’ici 2005, la France

pourrait les maintenir a leur niveau de 1997.

1.1.1 Les données nucléaires de la filiere de ’uranium

Il faut séparer en deux types les données nucléaires de cette filiere.

Les premieres concernent le combustible a proprement parler:

On distingue ici deux catégories: I'une concerne les principaux élements du combutible
comme les sections efficaces de capture de I'***U (figure 1.1(a)), de fission du ***Pu (figure
1.1(b)) et de #3U. Cette derniere est considérée comme un standard "fission” de référence

dans les mesures de sections eflicaces. Ces sections efficaces sont maintenant tres bhien

o




1.1. La filiére de uranium

connues (de l'ordre de quelques % ou mieux). Elles ont permis d’optimiser le rendement des
réacteurs et les évaluations ne présentent plus de grandes différences. l.a seconde catégorie
concerne les autres noyaux présents au moment de la mise en route du réacteur ou créés
lors de son fonctionnement par différents processus nucléaires (capture, désintegration,
fission etc). Pour cette deuxieme catégorie, il faut évaluer les données au cas par cas.
Certaines sont capitales comme pour le 2?Pu issu de la capture d’un neutron par 1’238y
suivie de deux désintégrations [~ .

D’autres sont plus marginales comme pour le ***Np produit en permanence dans le
réacteur mais dont la courte demi-vie (2.3 jours) n’induit pas de forte concentration. Les
sections efficaces de capture et de fission du ***Np sont représentées sur les figures (1.1(c)
et (d)). Il est important de préciser que ces sections efficaces sont seulement calculées.
Ainsi, la section efficace de fission provient de celle du #*"Np apres correction des énergies
de liaison du dernier neutron, alors que la section efficace de capture est une simple

évaluation a partir de la formule empirique:

0.0253
E

Ce noyau pourrait faire I'objet d’une étude similaire a celle présentée dans ce travail

o(E(eV))(n,~y) = 77.0. b (1.1)

pour le 2**Pa.

D’autres noyaux sont également présents dans un réacteur en fonctionnement comme
des Américium ou des Curium, issus de captures et désintégrations successives a partir du
29Py, et des produits de fission. On obtient toute une gamme de noyaux dont les diffeé-
rentes sections efficaces sont plus ou moins bien connues. Elles sont cependant suffisantes
pour assurer le bon fonctionnement du réacteur.

Actuellement, deux types de combustible sont utilisés dans les centrales nucléaires:
le MOX(60% des réacteurs) et le UOX(40% des réacteurs) dont un bilan quantitatif des
noyaux présents lors du chargement et du déchargement est présenté dans les tableaux
(1.2) et (1.3). Parmi les noyaux produits il existe pour les Américium et les Curium des
projets d’incinération. La constitution de données nucléaires fiables pour permettre ces
projets parait indispensable. Pour ce type de noyaux dont la demande est importante les
expérimentateurs se heurtent & un probleme de cible. En effet, il est aujourd’hui difficile
de se procurer des quantités de matiere suffisantes pour permettre de réaliser des mesures.
Pour les produits de fission, des projets de transmutation sont & I’étude et des mesures
de sections efficaces sont demandées pour en évaluer la faisabilité. Parmi les différents
produits de fission présentés dans le tableau (1.1), nous pouvons constater que certains
sont transmutables. Des mesures de sections efficaces de capture radiative ont été réalisées

pour ®Tc et sont en cours pour '*1.
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Fia. 1.1: Sections efficaces de fission et/ou de capture de noyauz présents dans la filiére

de Uuranium, évaluation par différentes bases de données.




1.1. La filiére de luranium
Demi-vie o (barns) T4 /2 transmutation
(ans) rapide | thermique | rapide | thermique
Ge | 6.5 107 0.03 0.1 730 2200 -1-
08¢ 29 0.01 0.14 2200 1600 non
B 1.5 10° 0.03 0.28 730 790 oui
%“Nb | 2.0 10 0.04 2.2 550 100 oui?
®Tc | 2.1 10° 0.4 4.3 110 51 oui
W7pd | 6.5 10° 0.5 0.3 44 730 oul
126Gn | 1.0 10° | 0.005 0.05 4400 4400 -1-
1291 1.6 107 0.14 4.3 160 51 oui
135Cs | 2.3 10° 0.07 1.3 310 170 oul
137Cs 30 0.01 0.02 2200 11000 non
1B1Sm 89 0.7 700 31 0.3 non?

TAB. 1.1: Possibilités de transmutation des principauz produits de fisston. Spectre rapide :
énergiec = 0.2 MeV, ¢ = 10'° n/em? /s, Speclre thermique: énergie = 1 €V, ¢ = 10"

n/em? /s. Ty o est la demi-vie par transmutation, obtenue par Ty ,,=In(2)/oc¢d (en années
1/2 ! ) ! 1/2

Ainsi, les raisons de cette demande concernent moins le fonctionnement des réacteurs
que 'avenir des déchets nucléaires qu’ils produisent.

Le second type de données a pour origine le contréle du réacteur. Il s’agit du Cadmium
des barres de controle qui absorbent le surplus de neutrons, empéchant 'emballement
critique du réacteur, ou encore les matériaux ralentisseurs comme I’eau lourde.

Ils rentrent dans une catégorie que 1'on pourrait appeler la sécurité du réacteur, et ont

fait ’objet de nombreuses études; ils sont maintenant parfaitement maitrises.

1.1.2 Avantages et inconvénients de la filiere uranium

les avantages

Le premier avantage de cette filiere est son développement industriel. Durant la seconde
moitié du 20°™¢ siecle, la quasi-totalité de la production d’énergie nucléaire mondiale s’est
tournée vers I'uranium. Son industrie est maintenant bien rodée depuis I’extraction du mi-
nerai jusqu’a son retraitement. Aucun investissement tant dans le domaine de la recherche
(mesures expérimentales, études de faisabilité, mises au point de techniques de traitement
ou de retraitement du combustible) que dans celui du développement (techniques d’ex-
traction, constructions d’usines de retraitement ou d’enrichissements du minerai) n’est
plus nécessaire. 11 ”suffit” donc de construire la centrale nucléaire pour pouvoir I'utiliser.

C’est ainsi que la France a vendu des centrales "clés en main”.
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Chapitre 1. Les filieres du combustible
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F1G. 1.2: Chaine des noyaux formés par la filiere uranium




1.1. La filiere de ['uranium

De plus, certains pays disposant d’une industrie nucléaire se sont lancés avec succes
dans la construction de batiments navals mis par propulsion nucléaire (sous-marins, porte-
avions). Leur autonomie énergétique est considérable et ces batiments sont capables de
faire plusieurs fois le tour de la plancte sans escale a des vitesses importantes. Leurs

performances sont aujourd’hui inégalables par d’autres moyens.

les inconvénients

La production d’énergie nucléaire pose plusieurs problemes.

Le premier concerne la criticité des réacteurs actuels. Les conséquences de l'accident
de Tchernobyl en 1986 ont été désastreuses. La contamination de toute ’Europe par le
nuage radioactif ainsi que le manque de transparence des différentes autorités politiques
de I’époque ont profondement marqué les esprits. Méme s’il est difficile aujourd’hui de
savoir quelle est la contribution du principal accident civil nucléaire de I’histoire sur
’émergence électorale des partis écologistes en Europe, ceux-ci conditionnent souvent
leur participation & un gouvernement par des concessions importantes dans le domaine du
nucléaire (arrét de Superphenix en France, abandon ”définitif” du nucléaire en Allemagne
et en Belgique).

Le second point concerne la gestion des déchets issus du combustible usé. L’industrie
nucléaire en France produit plusieurs tonnes de déchets nucléaires (produits de fission,
Actinides mineurs) pour lesquels les solutions & longue échéance sont difficiles a trouver.
La loi Bataille du 31 decembre 1991 tente de donner un cadre 1égal & la gestion des déchets
(transmutation, incinération, enfouissement, etc). Elle fixe un calendrier aux scientifiques
pour étudier les différentes solutions envisageables. Ainsi, en 2006, a partir des données
scientifiques disponibles, une décision doit étre prise.

Un troisieme point concerne I’épuisement des ressources en **U. Si l'uranium est
relativement abondant dans la nature, le taux de l'isotope ?*°U n’est que de 0.72% en
raison de sa demi-vie plus courte (7.04 10* ans) que celle de 1’**¥U (4.47 10° ans). Il
apparait que les ressources en ***U pourraient manquer.

Ces trois problemes majeurs qui limitent 'utilisation de I'uranium dans le domaine
de la production d’énergie pourraient étre en partie résolus par le développement d’une

autre filiere: la filiere du thorium.
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Les filieres du combustible

Isotope | Demi-vie Chargement Déchargement
(années) | kg/TWhel | kg/année | kg/TWhel | kg/année
2351 7.08 10® 6.7 11.1 3.5 5.8
236U 2.34 107 0.7 1.2
238U | 4.47 107 2704 4478 2573 4261
B8Py 87.7 6.8 11.3 7.5 12.4
239py 24119 126 209 63.5 105.2
40Py 6569 59.5 98.5 52.8 87.4
21py 14.4 26.9 44.5 24.6 40.7
Py | 3.70 10° 18.7 31.0 21.5 35.6
BTNp | 2.14 10° 0.5 0.8
M Am 432.2 8.7 14.4
23 Am 7380 5.4 9.0
243Cm 28.5 0.04 0.1
24C0m 18.1 2.4 4.0
#5Cm 8500 0.3 0.5
P8y 28 0.9 1.5
A 1.5 10° 1.8 3.0
PTe | 2.110° 2.9 4.8
107pq 6.5 10° 1.9 3.2
1297 1.57 107 0.8 1.3
135Cs 2.0 10° 2.9 4.8
137Cs 30 4.3 7.1

TAB. 1.2: Inventaire du combustible (MOX) d’une cenirale PWR de 900 MWel au char-

gement et au déchargement (aprés un vefroidissement de 4 ans).
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1.1.  La filiere de luranium

Isotope | Demi-vie Chargement Déchargement
(années) | kg/TWhel | kg/année | kg/TWhel | kg/année
257 7.08 108 136 751 40 221
23617 | 2.34 107 16 88
B8 | 4.47 10° 3757 20734 3661 20204
B8py 87.7 0.6 3.3
B9py 24119 22.3 123.1
240py 6569 8.6 47.5
241py 14.4 4.6 25.4
M2py | 3.70 10° 1.9 10.5
BTNp | 2.14 10° 1.6 8.8
MIAm 432.2 0.8 4.4
M3Am 7380 0.4 2.2
M43Cm 28.5 0 0
240m 18.1 0.09 0.5
25Cm 8500 0.01 0.06
90Gy 28 1.9 10.5
93r 1.5 10° 2.8 15.5
®Tc 2.1 10° 3.2 17.7
107p 6.5 10° 0.8 4.4
1297 | 1.7 107 0.7 3.9
135Cs 2.0 106 1.4 7.7
137Cs 30 4.4 24.3

TAB. 1.3: Inventaire du combustible (UOX) d'une centrale PWR de 900 MWel au char-

gement et au déchargement (aprés un refroidissement de 3 ans).



Chapitre 1. Les filiéres du combustible

1.2 La filiere du thorium

La filiere du thorium apparait comme ”la petite soeur” de la filiere uraniuni. En effet,
son principe en est tres proche. Un noyau fertile, le 222Th, capture un neutron et apres
deux désintegrations 3~ successives donne le noyau ?**U fissile. Un surplus de noyaux
fissiles (232U, 35U, #3°Pu) est nécessaire pour amorcer le réacteur.

Le potentiel de cette filiere a été remarqué des les années 1950. Le Canada et I'Inde I’ont
développée pour construire plusieurs réacteurs au thorium, contournant ainsi le mangque
d"**%U nécessaire & la construction d’un réacteur ”classique”. Au cours des années 1980,
les projets de réacteurs & sel fondu & base de thorium et le projet connu sous le nom de
systeme hybride (figure 1.3) I'ont remise au premier plan. Le projet de systeme hybride
consiste a piloter un réacteur au thorium avec un accélerateur de protons de haute intensité
et de haute énergie. Il fait actuellement I'objet d’une intense recherche dont les acteurs
frangais (CEA, CNRS, EDF) sont réunis au sein du groupement de recherche GEDEON
(GEstion des DEchets et Options Nouvelles).

En matiere de securité, le projet de réacteur hybride est une solution trés intéressante.
Le fonctionnement du réacteur, sous critique, est assuré par un apport externe de neu-
trons, provenant de l'interaction d’un faisceau de protons avec une cible composée d’un
élément lourd. L’arrét de 1’accélérateur suffirait pour que le réacteur s’éteigne en quelques
microsecondes.

Pour ce qui est de la gestion des déchets actuellement produits par I'industrie nucléaire,
ce type de réacteur serait capable d’en accepter certains afin de les incinérer ou de les

transmuter. Ceci permettrait de diminuer la quantité de déchets ultimes.

SYSTEME HYBRIDE
p Proton (1.0 GeV)
Accélerateur
Cible de
spallation
Extraction
ds 5 ol
) energie Réacteur
Déchets sous-critique
Séparation Région de
chimique | transmutation

Produits stables ou de courte durée de vie

F1G. 1.3: Schéma d'un systéme hybride (d’aprés [BOW92])

16



1.2. La filiere du thorium

1.2.1 Avantages et inconvénients de la filiere thorium
les avantages

Si la filiere thorium suscite de nombreuses recherches et un grand intérét dans la com-
munauté scientifique, c’est en raison des nombreux avantages qu’est suceptible d’apporter
I'exploitation industrielle de la filiere thorium. Voici résumés les avantages théoriques
quapporterait cette filiere.

- tout d’abord, le 2*2Th, point de depart de la filiere, est tres abondant dans la nature.
En effet la demi-vie du ***Th (1.4 10'° ans) est trois fois supérieure & la demi-vie de 1"238U
(4.4 10° ans). L’abondance des réserves en thorium s’explique par la relative stabilité du
22T,

- ensuite, la probabilité de fission de 1"***U (91.8%) est supérieure a celle du 23Py
(84.1%). La rentabilité énergétique de la filiere est ainsi améliorée.

- la plus forte probabilité de fission de I'3U ainsi que sa masse doivent induire une
diminution importante de la production d’Actinides mineurs comme le montre la figure
(1.4) comparée a la figure équivalente de la filiere uranium (1.2).

- enfin, I'utilisation de cette filiere rendrait difficile la fabrication et le transport en
secret de bombes nucléaires a base d’?33U. En effet, 1'***U provoque inévitablement la
présence d’?%2U. Ce noyau se désintegre par émission o vers le 228Th, se qui induit la
présence d'un v dur de 2.615 MeV (figure 1.5). Sa détection serait suffisante pour signer
la présence de 1’**3U et/ou du 22Th.

Tous les avantages associés a la filiere thorium décrits ici se heurtent a des inconvé-

nients importants mais surmontables.

les inconvénients

Le premier inconvénient concerne le développement de la filiere et son industrialisation.
Le projet est certes lancé mais ne devrait pas aboutir avant une dizaine d’années si le
calendrier est respecté. De nombreux investissements sont nécessaires tant dans le domaine
de la recherche que du développement. En particulier, le projet de réacteur hybride tel
qu’il est pensé prévoit la construction d’un accélérateur de protons de plusieurs GeV avec
une intensité de l'ordre du milli-ampere, d’une cible de spallation et d’un massif en plomb
permettant la convection de la chaleur dans le réacteur. De nombreuses recherches sur ces
trois points sont actuellement en cours: la construction d’un réacteur hybride constituerait
une prouesse technologique.

Un autre inconvénient de la filiere apparait dans le domaine de ’extraction du minerai
de thorium. Le #**Th a une demi-vie tres longue, néanmoins, lorqu’il se désintegre par

émission alpha il géneére une chaine de décroissance (figure 1.5) qui se termine par le
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Chapitre 1. Les filiéres du combustible
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F1G. 1.4: Chaine des noyaux formés par la filicre thorium
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1.2.  La filicre du thorium

298Ph stable. L'émission en fin de chaine d'un photon dur de 2.615 MeV (AY(2.615 MeV)
= 4.07 10° Bq/kg) pose des problemes de radioprotection pour les ouvriers travaillant a
I'extraction du minerai et au retraitement du combustible usé. Des techniques spécifiques

doivent donc étre mises au point pour assurer leur sécurité.

232
Th
90 \OL 100% Q o =4.08 MeV

/ 228

SF o 88Ra _
1.8 10 B 100% QB=0.046MeV

228 l

89 -
o lB 100% Q g=2.13 MeV

55107° 2281'
h\ o 100% Q o= 5.52MeV

20 90
% 0‘1]/ 224
88Ra\oc 100% Qo.=5.79 MeV

% 14C / 220

1.13 10

23 16° 86Rn\oc 100% Qo= 6.40 MeV
216
84PO\OL 100% Qo.=6.91 MeV
212
g Fb _
l B 100% Qp=0.57MeV
2127,
831
B 64% QB =2.26MeV l\ 36% Qo=6.21 MeV
212P 208
84" TR
\ B 100% Q B=5.00MeV
100% Ev=2.61 MeV
o 100% Qg =8.95MeV 208 U o BY e

go Pb

F1G. 1.5: Filiation radioactive issue de la désintégration o du *32Th

Actuellement, les projets associés a la filiere du thorium sont dans une phase pré-
liminaire avec en particulier la collecte de données nucléaires & laquelle participe mon
groupe d’accueil du CEN-Bordeaux-Gradignan: Aval du cycle. 1l s’agit de réactualiser
des données parfois anciennes dont les évaluations different, ou de réaliser des mesures ex-

périmentales la ou les données sont inexistantes. Pour bien se rendre compte des besoins,
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Chapitre 1. Les filieres du combustible

voici un bilan des principales données nucléaires demandées.

1.2.2 Bilan et besoins en données nucléaires

Pour illustrer le bilan et les besoins en données nucléaires nous avons représenté la
filiere du thorium simplifiée sur la figure (1.6). Il est possible de la comparer a la filiere
uranium de la figure (1.7). Dans ’analogie filiere uranium-filiere thorium, les noyaux 232Th,
*3Pa et 2°U de la filiere thorium jouent respectivement les réles des noyaux 238U, 229Np
et 2%°Pu de la filiére uranium.

Comme le montre la figure (1.6), la production de 1’**3U est contrélée par le 2*Pa dont
la compétition entre accumulation, désintégration et réaction ((n,f) et (n,y)) produit les

effets suivants.

— La capture d’un neutron par le **Pa modifie I’équilibre neutronique dans le milieu
du réacteur. Or, le bilan neutronique du cycle du Thorium est particulierement
tendu puisque 'on dispose de peu de neutrons pour assurer a la fois la production
d’énergie par la fission de I'*3U et sa régénération & partir de la capture d’un neutron

par le #2Th.

— La longue période de désintégration du ***Pa (T, ,3=27 jours) comparée a celle du
noyau équivalent (***Np) (T,/,=2.35 jours) dans la filiere actuelle (U-Pu) se traduit
en fonctionnement par une perte de réactivité suivie apres I’arrét du réacteur d’un
surcroit de réactivité: ce dernier phénomene constitue ce que 'on appelle I'effet

protactinium.

La détermination des sections eflicaces de capture et de fission du **Pa, apparait donc
indispensable. Ainsi, la section efficace de fission doit étre connue avec une précision de
I'ordre de 15%.

Regardons maintenant les sections efficaces de la filiere du thorium evaluées par les
grandes banques de données.

Tout d’abord, la section efficace de capture du ***Th est représentée sur la figure
(1.8(a)). Cette section efficace, demandée a 2%, pres est la porte d’entrée de la filiere.
Nous pouvons constater que les différentes évaluations different jusqu’a 30%. Une nouvelle
mesure a été effectuée aupres de l'accélerateur Van de Graafl de Bordeaux et a permis
de valider I’évaluation contenue dans la base de données japonaise JENDL-3 entre 50
et 800 keV et au-dessus de 1.5 MeV. Les valeurs obtenues entre 0.8 et 1.5 MeV sont
systématiquement inférieures aux différentes évaluations. Ce travail a été réalisé par D.
Karamanis, M. Petit et al. et a fait I'objet d’une publication dans Nuclear Science et

Engineering [KARO1].
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1.2. La filiere du thorium
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F1G. 1.6: Schéma simplifié de la filiere du thorium
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1.2. La filiere du thorium

Ensuite, la section efficace de fission de 1"%3U est représentée sur la figure (1.8(h)).
Cette section efficace demandée avec une précision de 1% constitue la réaction exother-
mique principale de la filiere. Les différentes évaluations sont relativement concordantes
mails une nouvelle évaluation parait néanmoins indispensable et constitue actuellement
un sujet d’étude au sein du groupe Aval du Cycle de Bordeaux.

Enfin, les sections efficaces de capture et de fission du **Pa sont représentées sur
la figure (1.8(c) et (d)). Ces données sont uniquement évaluées et nous allons préciser
comment.

L’évaluation de la section efficace de fission du ?**Pa par ENDF/B-VI (Etats-Unis)
a été réalisée a partir de celle de I’**®*U renormalisée par des méthodes différentes sui-
vant les gammes d’énergie. L’évaluation de JENDL-3 (Japon) a été réalisée a partir des
probabilités de fission des **1:#2233Pgy mesurées par Gavron et al. [GAV76).

L’évaluation de la section efficace de capture du 2**Pa par ENDF/B-VI a été réalisée &
partir de celle de 1'***U avec renormalisation par rapport a celle de 236U, Celle de JENDIL-
3 est réalisée a partir du code CASTHY avec l'utilisation des parametres de densité de
niveaux de Gilbert-Cameron au-dessus de 0.5 MeV et la prise en compte des niveaux
discrets du 2*3Pa au-dessous.

Les sections efficaces demandées dans la filiere du thorium sont résumées et présentées
sur la figure (1.9) [KUZ97].

Dans la suite de ce travail, les bases de données ENDI'/B-VI (Etats-Unis) et JENDL-3
(Japon) [NNDC] seront notées ENDF et JENDL.

Connaissance expérimentale du ?**Pa

Comme nous 1’avons constaté, les évaluations des diflérentes bases de données pré-
sentent une disparité importante pour les sections efficaces de capture et de fission du
#33Pa. Ces disparités résultent du faible nombre de mesures réalisées. Le site [NNDC]
indique dix-huit mesures par cinq auteurs différents et sept références pour la section
efficace de capture du ?**Pa. Toutes ces mesures ont été réalisées a 1’énergie thermique
(En=0.0253 eV). Elles présentent une importante disparité (entre 19 et 151 barns).

Pour la section efficace de fission du ?**Pa, 'activité élevée de ce noyau (7.7 10°
Bq/ug) rend difficile une mesure directe. La quantité de matiere doit étre limitée et
le dispositif expérimental de détection optimisé. De plus, la durée de ’expérience doit
étre courte pour limiter la contribution de son descendant direct, ’***U (noyau fissile)
dont la section efficace de fission est plus élevée que celle du #*3Pa (noyau non fissile).
Ces contraintes expliquent la quasi-absence de mesures de sections efficaces neutroniques
(capture et fission). Lorsque cette étude a commencé (Juin 1999), une seule mesure de

3

la section efficace de fission avait été publiée en 1967 [GUNG7]. Cette mesure avait été



Chapitre 1. Les filieres du combustible

réalisée avec des neutrons issus d’un réacteur, et dont le spectre en énergie était mal
défini : la contribution des neutrons thermiques et épithermiques étant incertaine. La
valeur présentée (7754190 mb) est une section efficace moyennée.

Le principal objectif de ce travail sera de déterminer la section efficace de fission du
233P, pour une gamme d’énergie de neutron comprise entre 0 et 15 MeV.

Lors de cette mesure, nous aurons également la possibilité de déterminer les sections
efficaces de fission des noyaux 2*'Pa et 2**Th. La comparaison de nos mesures avec les

sections efficaces de fission mesurées en réaction induite par neutron nous permettra de

valider notre approche.

Transformations nucléaires dans le cycle Th-U

0y (5%)
234 p, B 234y 30
, 5
1.2m;6.8h ) 24107y nt (5%)
ny n,2n n,y (3%)
233Th B 233 p, B 233U
22 m 27d >
nf(15%) ¢ 16 10" y nf (1%)
nyy (2(70) n,2n n,2n ny (75%)
n,3n 232Th 232 Pa B- 232U
0
o ) L4 10°y nf(1%) 13d o Oy nf(25%)
n,2n .y (20%)
231Th B 231p,
26 h 310%y
o n,£(20%)
ny n,2n
230Th . 230 Pa
sioty| 17d

FiG. 1.9: Principales données demandées dans la filiere du thorium, avec les incertitudes

mazimales tolérées [KUZ97T]
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Rappels sur la fission
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La fission présente aujourd’hui un regain d’intérét caractérisé par une demande impor-
tante concernant les données nucléaires pour le cycle du thorium. Les études théoriques
qui ont permis d’expliquer qualitativement le mécanisme de la fission sont connues depuis
de nombreuses années. Nous allons dans cette partie présenter les principaux modeles.
Nous en rappellerons les hypotheses de base en explicitant les limites de chacune d’entre

elles.
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2.1 Le modele de la goutte liquide

Ce modele proposé par Bohr et Wheeler [BOH39] juste apres la découverte de la fission
a permis d’expliquer dans les grandes lignes le mécanisme de la fission.

Le processus de fission peut étre résumé par une succession de trois étapes. La compé-
tition entre les forces de surface attractives et les forces coulombiennes répulsives induisent
des oscillations dans la déformation du noyau. S’il se déforme jusqu’a un point critique
appelé point-selle, les forces répulsives deviennent prépondérantes et vont entrainer d’une
maniere irréversible le noyau vers des déformations de plus en plus grandes jusqu’a la
scission en deux ou plusieurs fragments de masse similaire. Ce phénomene tres exother-
mique (200 MeV /fission pour un Uranium) sera suivi par la désexcitation des fragments
de fission.

Le modele de la goutte liquide reste souvent, malgré sa simplicité, le point de départ
de nombreuses études sur la fission.

L’énergie de liaison du noyau peut étre déterminée a partir de Ja formule semi-
empirique de Weizsacker [WEI35] dépendant du nombre de nucléons (A) et du nombre

de protons (7).

2 ] 2
B(A,Z) = U, A — U,. A% — Uc.% g WA (8,0, —4) (2.1)
U, ~16MeV U, ~17TMeV — U.~07MeV Uy ~12MeV, (2.2)

2 2 .
Avec (U,.A) terme de volume, (U,.A%) terme de surface, (U..Zr) terme coulombien,
AT

(U1'W_22L2> terme d’asymétrie proton-neutron et (4,0,-6), parametre dépendant du carac-
tere respectivement impair-impair, impair ou pair-pairs du noyau (avec 5:% MeV).

Dans la formule de I’énergie de liaison de Weizsacker, seuls les termes coulombiens et
de surface dépendent de la forme du noyau.

Le noyau est considéré comme une goutte liquide imcompressible et uniformément
chargée. Son évolution est traitée dans le cadre de la mécanique classique. Les forces
de surface attractives et coulombiennes répulsives sont les seules prises en compte pour
assurer la stabilité du noyau. Pour de petites oscillations de type quadrupolaire autour

de la forme sphérique stable, I’énergie potentielle du noyau s’écrit :

E({ﬁ}) = Esphérique + AEC‘({&}) + AES({ﬁ}) (23)
Ou {8} représente la déformation autour de la forme stable, AEq({a}) et AEs({a})

correspondant respectivement aux variations des énergies coulombienne et de surface avec
la déformation du noyau. Pour de petites déformations, 1’énergie potentielle du noyau

augmente jusqu’a atteindre une déformation critique, c’est le point-selle. Puis, pour des
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2.1. Le modéle de la goutte liguide

déformations plus grandes, I’énergie potentielle diminue Jusqu’a la déformation critique ol
’ . . o . 9 . . B . . . .

le noyau se sépare en deux fragments, c’est la. scission. L augmentation puis la diminution

de I'énergie potentielle du noyau avec la déformation permet de définir la barriere de

fission qui représente ’énergie minimun qu'il faut apporter au noyau pour lui permettre

de fissionner (figure 2.1).

Energie potentielie

D

Point d’équilibre Point-selle Scission

F1G. 2.1: Représentation schématique de Uévolution de l’énergie potenticlle en fonction
de la déformation dans un processus de fission. Cetle courbe présente 8 points importants
(o) : le point d’équilibre, le point-selle et la scission. La barriére de fission (By) est la

différence entre Uénergie du noyau au point-selle et lénergie du noyau a ’équilibre.

La notion de barriere de fission prévue dans le cadre du modele de la goutte liquide est
fondamentale pour interpréter des données expérimentales telles que les seuils de fission
ou les périodes de fission spontanée.

Dans le cadre de ce modele, la stabilité vis-a-vis de la fission est caractérisée par le
parametre de fissilité.

_ Ee({ao}) _ Z'/A (2.4)

X = =
2Es({ad) 50,883 {1 ~ 1.7826 (A—Aﬁﬂ

A titre d’exemple, le tableau (2.1) indique le parametre de fissilité pour plusieurs
Actinides.
Pour des parametres de fissilité inférieurs a 0.67 (A~ 190 U.M.A(1))| le modele de la

goutte liquide s’accorde assez bien avec 'expérience. La fission symetrique est constatée,

1. Unité de Masse Atomique

]
=3
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232Th 232Pa, 234PEL 23913u 243A1n 298114

x | 0.754 | 0.741 | 0.763 | 0.761 | 0.798 | 0.951

TAB. 2.1: Parameétre de fissilité x pour plusieurs Actinides.

les barrieres de fission sont correctement reproduites.

2.1.1 Succes de la goutte liquide

La présence d’une barriere de fission prévue par la goutte liquide joue un rdle essentiel
dans la fission induite par neutron. Sa mise en évidence a expliqué dans les années 40
le caractere fissile et non fissile des Actinides. Pour des énergies de neutron proches de
’énergie thermique, I’énergie d’excitation du noyau composé formé est voisine de ’énergie
de liaison de son dernier neutron (Bn). Cette énergie de liaison présente un effet de struc-
ture (pair-impair) da a la force d’appariement. Elle est systématiquement plus élevée pour
les noyaux composés comportant un nombre pair de neutrons. Le tableau (2.2) illustre
cet effet. Pour plusieurs noyaux (Z,N), ce tableau présente ’énergie de liaison du dernier
neutron et la barriere de fission du noyau composé (Z,N+1) (Bf). Les deux dernieres
colonnes contiennent la pénétrabilité de la barriere (Pf) pour une énergie d’excitation
égale a Bn et les sections efficaces de fission correspondantes (o(n,f )). On peut apprécier
la probabilité de fission Pf & partir de la pénétrabilité d’une barriere assimilée & une

parabole inversée donnée par I'expression (2.5):

]
14 emp(—?ﬂgﬂ)’

hiw

Pf

(2.5)

ou E* est I'énergie d’excitation du noyau et hw est la courbure de la barriere de fission

(équation 2.20).

Noyau cible | Bn (MeV) | Bf (MeV) P o(n,f) (barn)
(Z.N) (ZN+1) | (Z.N+41) Enn~0.025 eV
232Th (N=142) 4.78 6.40 4.107° 3.1071
28 (N=146) | 4.81 6.20 | 1.671 0.
23Pa (N=142) 9.25 ~6.00** | 8.077° <0.1”
290 (N=141) | 6.84 6.00 | 0.990 531
230 (N=143) 6.50 5.90 0.977 H82

TAB. 2.2: Effet de structure (pair-impair) sur différents noyaux et conséquence sur la
fission. (*) d’aprées [KARIS]. (*¥) d’aprés la systématique.

L'effet d’appariement peut atteindre 2 MeV alors que les barrieres de fission varient
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2.1. Le modcle de la goutté liquide

peu d’un noyau a l'autre et restent voisines de 6 MeV. La fission d’un noyau est dominée
par la différence entre son énergie d’excitation et sa barriere de fission.

Les pénétrabilités reportées dans le tableau (2.2) permettent de distinguer deux sortes
de noyaux. Les noyaux fissionnant avec un nombre impair de neutrons pour lesquels
la pénétrabilité est proche de I'unité et les noyaux fissionnant avec un nombre pair de
neutrons pour lesquels la pénétrabilité est tres faible.

On considere donc deux familles de noyaux cibles:

e Les noyaux fissiles qui conduisent, apres capture d’un neutron thermique, & des
noyaux composés dont I’énergie d’excitation est supérieure a la barriere de fission.

e Les noyaux non fissiles qui conduisent, apres capture d’un neutron thermique, a des
noyaux composés dont 1’énergie d’excitation est inférieure a la barriere de fission.

Dans cette famille, certains noyaux non fissiles sont appelés noyaux fertiles. Ils jouent
un r6le fondamental dans les réacteurs. Ce sont les noyaux #**Th et ?**U, qui conduisent,
apres capture d’un neutron suivie de deux désintégrations 7 successives, aux noyaux
fissiles respectifs 23U et de **°Pu.

C’est par I'allure de leurs sections efficaces de fission que ces deux familles de noyaux

se distinguent (figures 2.2).

Les noyaux non fissiles

Ce sont les noyaux cibles pairs en neutrons (***Th, 236U, 238U, ?4°Pu). Le ***Pa qui
constitue le but principal de cette étude fait partie de cette famille. Pour les trois noyaux
non fissiles présentés sur la figure (2.2h), la section efficace de fission présente un plateau
entre I’énergie seuil et six MeV. Ce plateau correspond a la fission de premiere chance. Par
convention, le seuil fission est identifié a I’énergie neutron pour laquelle la section efficace
de fission est égale a la moitié de la valeur du plateau. Au-dela de six MeV, le seuil de
fission de seconde chance est atteint: il correspond a l'ouverture de la réaction (n,n’f).
Apres émission d’un neutron, le noyau résiduel dispose encore d’une énergie d’excitation

supérieure a son seuil de fission.

Les noyaux fissiles

Ce sont les noyaux cibles impairs en neutrons (***U, #**U, 239Pu). La section efficace
de fission du ***Pu (2.2a) fait apparaitre trois domaines d’énergie:

¢ Le domaine thermique (En < 0.1 eV): la section eflicace de fission peut atteindre plu-
sieurs centaines de barns. On retrouve ici le comportement en 1/,/FEn(eV) caractéristique
de cette région d’énergie.

e Le domaine des résonances (0.1 < En < 1 a 10 keV): les variations des sections

efficaces de fission peuvent dépasser le millier de barns. La section efflicace au voisinage
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2.1. Le modéle de la goutte liquide

d’une résonance suit la formule de Breit et Wigner:

r,r
oln, f) = mXg(J n_J . -
(n, f) q( )(ER_ER)QJFF%M, (2.6)
ou g(J) = ;dii) est le poids statistique du moment angulaire J dans la réaction, I est

le spin de la cible, E, et Er sont les énergies du neutron incident et de la résonance
considérée. F(f;'fl) sont les largeurs partielles associées aux voles de désexcitations fission
(f) et neutron (n), I'r est la somme des largeurs partielles ouvertes.

Ces résonances correspondent aux niveaux excités du noyau composé pour des énergies
légerement supérieures & 1'énergie de liaison du dernier neutron. A cette énergie d’exci-
tation (de 5.5 & 6.5 MeV pour les Actinides), la densité de niveaux est tres grande mais
leur résolution est possible a partir de la spectroscopie par temps de vol des neutrons.
Dans le cas des noyaux fissiles, plusieurs centaines de résonances ont été identifiées dans
une bande étroite d’énergie d’excitation de 0.5 keV. Si aucune théorie n’est encore parve-
nue & prévoir les propriétés individuelles de ces niveaux, leurs propriétés statistiques sont
en revanche maintenant bien connues. Pour un échantillon de résonances dont on a pu

déterminer le spin et la parité, leur espacement suit la loi de Wigner:

2

, D —ma
P(x = 5) = —gace:cp Zq

dx, (2.7)

ou P(z) représente la probabilité d’observer un espacement réduit D/D compris entre x
et x + dx. Cette loi montre que la probabilité d’avoir un espacement petit D << D est
faible. C’est effet de répulsion des niveaux (de méme spin et méme parité).

Les distributions des largeurs partielles neutrons, gamma et fission (I'y, I'y, I'y) sont
bien représentées par des distributions de x* & v degrés de liberté (équation 2.8) dont la

variance est: < @ > — < x >*= %, e=0y/1;

o
o0

oo w2 e v/2-1 v
Jule = ﬁ) - I(v/2) <7> 6:17])(—-—9—1)7 (2.8)

L

ott T'(v/2) est la valeur de la fonction mathématique "gamma” pour v/2. Dans le cadre
de I'analyse statistique développée par Porter et Thomas [POR56], le nombre de degrés
de liberté v est identifié au nombre de voies de sortie ouvertes dans les différents modes
de désexcitation du noyau composé.

Pour la diffusion élastique des neutrons ”s” (£=0), il n’existe qu’une voie de sortie
(v=1).

Pour la capture radiative, la désexcitation du noyau composé par émission y comporte

un grand nombre de transitions possibles. Les largeurs partielles de capture radiative sont
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bien représentées par une loi de y? de 20 & 50 degrés de liberté. Les distributions sont
pratiquement gaussiennes et varient peu autour de la valeur moyenne. C’est pourquoi la
largeur totale de capture radiative est souvent supposée constante (entre 30 et 50 meV
selon les Actinides).

En revanche, ’expérience montre que, d’une résonance 3 I’autre, les largeurs de fission
présentent d’importantes fluctuations, incompatibles avec un processus a grand nombre
de voies de sortie comme pourrait le suggérer le nombre élevé de fragments de fission. La
solution de ce probleme a été apportée par A. Bohr & partir de la redéfinition du concept
de voies de sortie pour la fission. Nous reviendrons un peu plus tard sur cette théorie.

¢ Le domaine rapide (En>1 keV): c’est le domaine des résonances non résolues ; on
observe un fond continu qui décroit avec ’énergie pour se stabiliser autour de 1 & 2 barns
a 10 MeV d’énergie neutron. La valeur de la section efficace de fission apparalt comme

une moyenne sur un intervalle d’énergie (2.9).

<o(n,[f)>= _A%/AE o(n, [)(E,)dE, (2.9)

ot AE est un intervalle d’énergie caractérisé par la résolution.

Théorie des états de transition

Cette théorie associée & la goutte liquide a permis d’interpréter de nombreux résultats
de la fission induite par neutron ou photon. Elle déborde donc du simple cadre du domaine
des neutrons de résonance. Adaptée a notre image actuelle de la fission, elle présente encore
'approche fondamentale pour expliquer le processus de fission au voisinage du seuil.

La théorie de Bohr considere que la plus grande partie de I’énergie d’excitation (5-
6 MeV) du noyau fissionnant est convertie en énergie de déformation lorsque celui-ci
franchit la barriere de fission. A son sommet, le noyau est donc froid. L’hypothese de
Bohr repose sur le fait que le noyau ne peut alors exister que dans des états quantiques
bien déterminés dont les propriétés sont similaires aux états collectifs de basse énergie du
noyau au voisinage de I’équilibre du fondamental. Parmi ces états se trouvent les états de
transition vers la fission de méme spin et de méme parité que les résonances. Ces états
de transition sont les voies de sortie du phénomene de fission. Un état de transition est
déterminé par son énergie disponible ek (au-dessus de la barriere de fission la plus basse
ek=0), sa parité 7, son moment angulaire total J et par la projection K de J sur I'axe de
déformation du noyau. Pour chaque état (J,7) du noyau composé, on définit le nombre

effectif Nef f™ de voies de sortie par :

Neff'™ = S Pf(n, K = J) (2.10)

K=Jr
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2.1. Le modéle de la goutte liguide

Le nombre effectif est égal au nombre 1; de voies de fission si toutes les Pénétrabilités
Pf(m, K = J) sont égales a Punité. C’est-a-dire: Neff < vy

La conséquence immédiate de la théorie de Bohr est que la largeur partielle de fission
dépend du moment angulaire total J, la plus grande correspondant au seuil le plus bas.
Cette hypothese est bien vérifiée pour le noyau fissile 239Py (1/24) ot la capture d’un
neutron £=0 conduit aux deux familles de résonance: J = 0t et J = 1+, Comme le
prévoit la théorie de Bohr, les résonances de spin J=0% sont associées en grande partie &
I'état de transition construit sur la barriere la plus basse (01) du 24°Pu. En revanche, pour
231 (7/27), les voies de transition associées aux résonances 3~ et 4~ n’ont pas encore été

clairement identifiées.

2.1.2  Les limites du modele de la goutte liquide

Tres rapidement, plusieurs constatations expérimentales sont venues contredire les

prévisions du modele de la goutte liquide.

L’état fondamental déformé pour les Actinides

Les expérimentateurs ont observé que les Actinides sont déformés dans leur état fon-

damental alors que le modele de la goutte liquide les prévoit sphériques.

La fission asymétrique

Le modele prévoit une fission symétrique due a la forme du noyau au passage du
point-selle. Or, pour des noyaux de masse supérienre au Radium (?*Ra), la distribution
en masse des fragments de fission est asymétrique. Les fragments de fission dont le nombre
de protons et de neutrons est proche des nombres magiques 50 et 82 sont privilégiés. Ce

qui suggere que l'asymétrie de masse est due a des effets de couches.

Les isomeres

En 1962, Polikanov et al. [POL62] ont accidentellement découvert une substance ra-
dioactive décroissant par fission spontanée avec une demi-vie de 14 ms. Cette substance a
été identifiée par Flerov et Polikanov comme étant I"**?Am. Cette fission spontanée pro-
vient d’un état tres déformé de 1’2 Am appelé isomere de forme. Depuis cette découverte,
de nombreux isomeres de forme ont ét¢ observés principalement dans la région des Acti-
nides. Ils sont tous caractérisés par des déformations importantes, des énergies d’excitation
voisines de 3 MeV et des périodes inférieures a quelques dizaines de millisecondes.

[’existence de ces isomeres de forme est incompatible avec le modele de la goutte

liquide. En eflet, ce modele prévoit que seul un noyau sphérique ne peut exister.
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Les structures intermédiaires

Lutilisation de la technique du temps de vol a permis d’améliorer considérablement
la résolution en énergie des neutrons et c’est ainsi qu’a été mise en évidence la présence
de structures intermédiaires sous le seuil fission des noyaux dits non-fissiles. Les pre-
mieres structures intermédiaires observées Iont été dans les sections efficaces de fission
du #*¥Np et du 2*°Pu. 1l s’agissait de résonances dont I'espacement régulier allait a 1’en-

contre de la répartition statistique des résonances observées dans les noyaux fissiles voisins

(235 U,ZSQPU) .

Conclusion

Les prévisions du modele de la goutte liquide présentent de nombreuses divergences
avec les expériences effectuées sur la fission des Actinides. Ces écarts ne sont pas surpre-
nants. En effet, le modele de la goutte liquide est purement macroscopique et ne tient
absolument pas compte du caractere individuel des nucléons. De plus, ce modele est
tres dépendant de la formule de masse (2.1) qui présente de nombreux écarts avec les
masses mesurées expérimentalement. Ces écarts sont fortement influencés par l'existence
de couches fermées. Le modele macroscopique n’ayant pas apporté satisfaction, un modele
microscopique prenant en compte l'existence de ces couches fermées a été développé. Ce
modele n’avait pas donné satisfaction jusqu’a une période récente. Clest pourquoi Stru-
tinsky a proposé dans les années 60-70 une méthode qui prend en compte un modele

hybride macroscopique-microscopique.

2.1.3 La méthode de Strutinsky

La solution proposée par Myers et Swiatecki [MY E66] mais développée par Strutinsky
[STR67] consiste & concilier modeles macroscopique et microscopique. Pour simplifier, la
barriere de fission est encore calculée par le modele de la goutte liguide (modéle ma-
croscopique), la non-uniformité de la densité d’état au voisinage de la surface de Fermi
apporte seulement des corrections aux prévisions du modele de la goutte liquide (modele
microscopique).

Présentation de la méthode de Strutinsky

Le calcul de I’énergie potentielle du noyau par la méthode de Strutinsky nécessite
plusieurs opérations :
- Premierement, il faut définir des parametres permettant de décrire la forme du noyau

au cours de sa déformation.
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- Deuxiemement, il faut calculer Pénergie potentielle Ver(a) de la goutte liquide en
fonction de la déformation o du noyau.

- Troisiemement, il faut générer en fonction de ces déformations le puits de potentiel
du modele en couches et déterminer les états de protons et de neutrons par la résolution
de ’équation de Schrodinger.

L’évolution de Iénergie potentielle du noyau avec la déformation peut alors se modé-

liser de la maniere suivante :

Via) = Vor(a) + BpnAVi(a) + TpyAV,(a), (2.11)

ou AV, (a) et AV,(a) sont respectivement les corrections de couches et d’appariement
introduites pour rendre compte du comportement individuel des protons et des neutrons
dans le noyau.

Nous allons préciser la méthode de calcul des corrections microscopiques qui consti-

tuent la partie la plus originale de la méthode de Strutinsky.

Calcul des correction de couches

La correction de couche pour un type de nucléon (par exemple les protons) s’exprime

de la maniere suivante :

AVy(a) = BL ci(a) - B % (), (2.12)

avec ¢; les énergies des N états de protons les plus liés et ¢ les énergies moyennes de ces
états en 'absence d’effet de couches.

On peut expliciter le premier terme du second membre de I’équation ( 2.12):

E
E{i\;l({i(a) = / f 6?]\7(67&/)616:- (213)
0

avec ’énergie de Fermi [ reliée au nombre de neutrons par ’équation :

E
N = 2/ jgN(e,a)de. (2.14)
0

Le facteur 2 indique qu’il faut 2 protons pour remplir une orbite. Jn est la densité
moyenne continue des états de protons obtenue par Strutinsky a partir de la densité

discrete lissée :

oo
in = / gon (€, a).f(e, )de, (2.15)

—oC

ou la densité d’états discrets est donnée par:

gon = N 8¢ — ei(@)]. (2.16)
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La fonction de lissage demande a étre choisie de maniere attentive. En effet, gy doit
rendre compte des variations lentes, a longue portée, de I’énergie en faisant disparaitre les
variations rapides dues aux effets de couche. La fonction de lissage choisie est du type:

1 <2
flerd) = ——p(e)e 7, (2.17)
W

ol p(¢') est un polyndome de degré pair en ¢, la largeur v de la gaussienne est choisie du
méme ordre de grandeur que l'intervalle d’énergie séparant deux couches principales, ce
qui donne: v = hw, ~ 7 a4 8 MeV. La densité de niveaux gy(e, ) ainsi obtenue varie
lentement avec 1’énergie et ne présente plus de fluctuation due aux discontinuités et aux
effets de couche présents dans la densité de niveau discrete g,y (¢, «).

Les corrections de couches AV.(«) calculées a partir des densités de niveaux conti-
nues présentent des variations dépendant de la déformation, du nombre de protons et du
nombre de neutrons. La correction de couche est calculée pour un potentiel de Nilsson.
Pour une déformation nulle, la correction de couche dépend du degré de remplissage de
la derniere couche. L’existence de ces corrections de couche explique la déformation de
certains noyaux dans leur état fondamental. En effet, Pamplitude des corrections est suf-
fisante pour I'emporter sur 1’énergie potentielle calculée dans le cadre du modele de la

goutte liquide.

Calcul des corrections d’appariement

Le Hamiltonien du noyau dans le cadre du modele en couches n’est qu’une approxima-
tion de I’Hamiltonien réel. La principale interaction "oubliée” par le modele en couches
est interaction d’appariement s’exercant entre deux nucléons du méme type occupant la
méme orbite avec des spins anti-paralleles par définition. Qualitativement, cette interac-
tion a pour effet d’augmenter I’énergie de liaison de ces nucléons. L’énergie potentielle du
noyau est donc diminuée.

Cette interaction peut étre directement prise en compte en remplagant les énergies ¢;
des états de particule par les énergies ¢ des états de quasi-particule correspondant a la

relation suivante:

=/ Al)? - A, (2.18)

ot A, et A(e;) sont respectivement les énergies d’appariement calculées a I’énergie de
Fermi et a I’énergie ¢; ; leurs expressions peuvent étre obtenues a partir du spectre des
états de particule ¢;, dans le cadre de la théorie B.C.S [BARST].

La correction d’appariement sera d’autant plus grande que la densité d’état est grande
pres de la surface de Fermi. Elle aura donc pour effet de diminuer les corrections de couches

qui restent cependant prépondérantes.
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2.1. Le modele de la goutte liquide

Les conséquences de la méthode de Strutinsky

La méthode de correction de couches proposée par Strutinsky a eu dans le domaine
de la fission et de la stabilité des noyaux lourds une importance considérable. Elle a
représenté une avancée majeure dans la compréhension des noyaux lourds et toute une
physique s’est developpée autour des résultats prédits par ce modele (fission spontanée,
recherche d’isomere de forme, calcul des barrieres de fission etc) [HOWS().

La conséquence fondamentale des calculs de Strutinsky, c’est la mise en évidence de
correction de couches positives ou négatives suivant le nombre de protons ou de neutrons
et de la déformation. Les résultats des calculs de Strutinsky sont présentés sur la figure
(2.4). Tl est important de noter que plusieurs types de potentiel ou de forme du noyau
fissionnant ont été essayés et que les résultats obtenus sont assez similaires.

Pour les Actinides (Z= 90...98, N=140...150). En assimilant le noyan déformer a un
ellipsoide de révolution (rapport grand axe sur petit axe: a/c) , on observe (figure 2.3) un
premier minimum (3;) pour une déformation a/c ~ 1.3 et un second minimum (fBr;) pour
a/c =~ 2. Le premier minimum correspond a une déformation de ’état fondamental et le
deuxieme a un second puits caractéristique de la région des Actinides. Ces prévisions théo-
riques confirmées expérimentalement permettent d’introduire une notion fondamentale :
la double barriere de fission encadrant un minimum super-déformé. Une représentation
schématique des barrieres de fission de trois noyaux (Z=90, 94 et 98) est présentée sur la
figure (2.5). On constate que la hauteur du second maximum décroit en fonction de Z; ce
résultat s’explique dans la mesure ol le deuxieme maxintum suit le comportement de la

barriere goutte liquide.

2.1.4 Le modele microscopique

A la fin des années 70, la méthode de Strutinsky s’est imposée tres rapidement dans
I’étude du phénoméne de fission. Elle fut dés 1origine qualifiée d’approche phénoménolo-
gique ou encore semi-classique car elle combine sans 'expliquer les aspects macroscopique
et quantiques du noyau.

En 1973, H. Flocard et al [FLO73] réalise le premier calcul self-consistant de la barriere
du %Py A partir d’une force nucléon-nucléon du type Skyrme. Le calcul conduit bien a
une barriere & deux bosses mais les barrieres obtenues s’averent beaucoup plus élevées que
celles obtenues par la méthode de Strutinsky. Les approches microscopiques vont ensuite
connaitre une progression réguliere pour aboutir & la fin des années 80 a des barrieres
de fission compatibles avec I’expérience. Ces progres, réalisés par le groupe de physique

théorique de Bruyeres-le-Chatel [BERS4] reposent essentiellement sur les points suivants :

- la maitrise des techniques Hartree-Fock-Bogolyubov pour décrire notamment les
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Etat fondamental éthode de Strutinsky

Fic. 2.3: Variation de l'énergie potentielle de déformation du noyau suivant la trajectoire

d’énergie la plus faible.

corrélations d’appariement et les inclures dans les effets des champs moyens. Ces calculs
sont du type contraints: des champs extérieurs auxiliaires permettent de rendre compte
des aspects collectifs de la dynamique du processus de fission. Cette approche permet de
générer un ensemble continu d’états qui représentent la totalité des configurations que le

systeme est susceptible d’adopter au cours de son évolution,

- une nouvelle paramétrisation de la force nucléon-nucléon développée par Gogny
[DEC80] et employée avec succes pour décrire les noyaux dans leurs états fondamental
(énergies de liaison, déformation, excitations de basses énergies). La souplesse de sa para-
métrisation en fait un outil bien adapté pour décrire les processus nucléaires de grandes

amplitudes comme la fission,

- la prise en compte des ruptures de symétrie du noyau sur le chemin de la fission en
considérant que le noyau peut rompre sa symétrie axiale au niveau de la premiere barriere
et qu’il peut étre instable vis-a-vis de 'asymétrie de masse au niveau de la deuxieme
barriere. Nous verrons un peu plus loin 'influence de 1’asymétrie de masse sur la structure

de la seconde barriere de fission des Actinides légers.

Grace a son caractere fondamental, I’approche microscopique a permis de compléter

et d’approfondir les calculs phénoménologiques fondés sur la méthode de Strutinsky.
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F1G. 2.4: Cartes de la correction de couche totale comprenant la correction d’appariement.
Les niveauz de particules indépendantes sont calculés au moyen d’un potentiel de Woods-

Sazon (d’aprés [BJOGI]).
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Ed

E A 230 Barriérre goutte liquide
90 Th
Barrieres de fission

Fi1G. 2.5: Allure schématique des barriéres de fission déterminées par la méthode de Stru-
tinsky comparées aux barriéres correspondantes calculées dans le cadre du modéle de la
goutte liguide. (Bn est lénergie de liaison du dernier neutron pour le noyau considéré)

[BAR00)

2.2 Mise en évidence expérimentale de la double bar-

riere de fission

La présence d’un second puits induit une stabilité du noyau pour des déformations
proches de celui-ci.

Les états de classe I correspondent au premier puits dont la déformation est comparable
a celle du noyau dans son état fondamental. Les états de classe II, beaucoup plus déformés,
sont localisés dans le second puits (figure 2.6).

Nous allons maintenant exposer les données expérimentales qui ont permis de mettre
en évidence la double barriere de fission. Trois types de données sont exposés : les isomeres

de forme, les structures intermédiaires et les résonances de vibration.
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Chapitre 2. Rappels sur la fission

2.2.1 Les isomeres de forme

Ils correspondent & des états de classe I1 d’énergie la plus faible possible. Leur désexci-
tation peut se faire soit par fission apres traversée de la seconde barriere soit par émission
gamma apres traversée de la premiere barriere. Un noyau formé disposant d’une énergie
d’excitation supérieure a la hauteur des barrieres de fission fissionne avec une probabilité
proche de un alors que la probabilité qu’il retombe dans le fondamental ou dans 'un des
premiers états excités du second puits est de ordre de 1074, 107°. L’étude expérimentale
de ces isomeres de forme est donc tres difficile. Plusieurs dizaines d’isomeres ont pu étre
mis en évidence dans la zone 92<7 <97 et 141<N<151 [METS0].

La détermination par Specht et al. [SPET2] d'un moment d’inertie d’un isomere du
I I

240Pu deux fois supérieur a celui de son fondamental a constitué la premiere preuve expé-
rimentale de la présence d’un second puits.

En 1977 Habs et al. [HAB77] ont réussi a déterminer la durée de vie des premiers états
de la bande de rotation construite sur I'isomere de 8 us du 23°Pu. Les valeurs du moment
quadrupolaire électrique évaluées par les auteurs sont nettement plus élevées que celles
mesurées pour les états du premier puits des noyaux pair-pairs voisins (**Pu et 24°Pu). En
assimilant le noyau & un ellipsoide de révolution uniformément chargé, le rapport grand
axe sur petit axe est voisin de 2. Ce résultat a constitué la premiere preuve directe et
décisive que les isomeres de forme correspondent a une déformation plus grande que 'état

fondamental.

2.2.2 Les structures intermédiaires

Dans le second puits, 1’énergie d’excitation disponible est utilisée en partie sous forme
d’énergie de déformation. L’espacement moyen des états de classe II est donc plus grand
que celui des états de classe 1. Les états des deux puits sont couplés par effet tunnel a
travers la premiere barriére. Ainsi lorsqu’un état de classe 1 et un état de classe II de
méme spin et de méme parité ont des énergie proches, leur couplage est tres important, la
probabilité de fission de I’état de classe 1 est alors considérablement plus grande. Dans ce
cas, la section efficace de fission présente une structure intermédiaire caractérisée par des
groupements de résonances étroites. Elles sont associées aux états de classe 1, correspon-
dant aux énergies des états de classe 11 qui jouent le role d’états portes ou d’états relais
vers la fission. Cet effet apparait dans la section efficace de fission du 2*’Np. Pour des
énergies neutron d’environ 40 eV ol la résolution expérimentale est suffisante, les états
composés du premier puits sont bien séparés (figure 2.7). A plus haute énergie, la réso-
lution se détériore mais les états composés du second puits ont également été isolés. En
1973, Keyworth et al. [KEY73] ont montré que les neuf résonances composant la structure

intermédiaire a B, = 40 eV présentent toutes le méme spin et la méme parité (J™ = 3 1)
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qui caractérisent I’état de classe II responsable de la structure.
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Fia. 2.7: Section efficace de fission multiplice par Energie(eV) du Neptunium-237 in-

duite par neutron entre 20 et 55 eV,

2.9.3 Les résonances de vibration

Le second puits conduit a l'existence d’états de vibration de classe II (par analogie
avec les états de vibration de classe I localisés dans le premier puits).

Lorsque ’énergie d’excitation du noyau est proche des maxima de la barriere de fis-
sion, les états de vibration  de classe 1 ont une demi-vie courte comparée a celle du-

noyau composé formé, car I'énergie concentrée dans le degré de liberté collectif associé a
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’élongation du noyau se répartit tres rapidement entre les différents degrés de liberté du
noyau. Les états de vibration du premier puits ont donc une largeur tres grande et sont

fortement couplés aux états composés de classe I voisins.

En revanche, pour une méme énergie d’excitation, les états de vibration 3 de classe
T sont faiblement couplés aux états du premier puits a cause de la premiere barriere, et

aux états composés du second puits car I’énergie d’excitation disponible est plus faible.

Si I'on suppose que tous les degrés de liberté du noyau sont fortement couplés dans le
premier puits, le noyau fissionnant est assimilable & une onde plane traversant une double
barriere de potentiel. Pour des énergies d’excitation inférieures & la hauteur des barrieres,
sa pénétrabilité présente alors des résonances aux énergies correspondant aux états de
vibration 8 du second puits (figure 2.8).

Ce phénomene explique les résonances situées au voisinage du seuil de fission des

noyaux de la région Thorium-Plutonium [BJOSO.

A Energie potentielle du noyau

V(B)

%

Pénétrabilité de la

Déformation

barriere de fission

Fia. 2.8: Tlustration schématique du phénomene de résonances de vibration sous le seuil

fission
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2.2.4 Paramétrisation de la barriere de fission

Comme la forme tres précise des barrieres de fission n’est pas connue a priori, il est
indispensable de les caractériser avec un minimum de parametres. Nous avons adopté la
paramétrisation la plus utilisée qui consiste a représenter les barrieres de fission a laide
de paraboles jointives. Cette paramétrisation facilite le calcul de la pénétrabilité de la
double barriere.

La barriere de fission paramétrisée avec une dimension (la déformation §) est présentée
sur la figure (2.9). Pour des déformations voisines de B1, Ba, B11 €t BB, I'énergie potentielle

V(8) est définie par les relations suivantes:

L 2 :
V(B) = Ei £ ——(8 - 87, (2.19)
avec i = I, A, Il et B, et y; le parametre d’inertie du noyau dans le degré de liberté 3
associé a la fission.
Cependant, il est plus habituel de décrire la courbure des puits et des barrieres par les

quantités:

courbure
M

Ces quantités (hw;) ont la dimension dune énergie et permettent de caractériser en-

hw; =

tierement la pénétrabilité a travers les barrieres. Les signes plus et moins dans I’équation
(2.19) correspondent respectivement aux puits de potentiel harmonique I et [ I et aux
puits de potentiel harmonique inversés A et B.

La mécanique quantique impose I’énergie des états fondamentaux dans les puits I et

17
h
B = 1 (2.21)
9
0 h’wU
By = (2.22)
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F1G. 2.9: Représentalion de la barriéve de fission d deuz mazima au moyen de paraboles

jointives.
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2.2.5 Détermination expérimentale des paramétres de la bar-

riere de fission

Comme nous l'avons montré, la fission est un probleme a plusieurs dimensions. Les
techniques expérimentales actuelles sont encore incapables d’explorer complétement 1a
surface d’énergie potentielle associée. L’analyse des données expérimentales va seule don-
ner les extrema de la double barriere de fission : la hauteur des deux barriéres et du second
puits (Ery) par rapport au fondamental du noyau fissionnant. Pour les expérimentateurs,
la double barriere est associée a une série de paraboles jointives (figure 2.9) dont la pé-
nétrabilité peut étre calculée numériquement (équation 2.5). Chaque barriere est définie
par sa hauteur F; et son épaisseur fiw;. Ces parametres sont rarement déterminés simul-
tanément mais font appel a des mesures croisées basées essentiellement sur ’étude des

isomeres de forme, des sections efficaces de fission et des probabilités de fission.

- isomere de forme.

Ces isomeres de forme sont créés par réaction du type (p,xn), (d,xn), (a,xn). Les
fonctions d’excitation de ces réactions présentent un seuil qui fixe en principe la valeur
Err du deuxieme puits. La période de fission retardée permet ensuite de déterminer la

hauteur et I’épaisseur de la deuxieme barriere.

- Section efficace et probabilité de fission.

Comme nous ’avons signalé, I’existence de la double barriere a permis d’expliquer les
structures que 1'on observe dans la fission induite par neutron thermique ou rapide au
voisinage du seuil de fission des noyaux non fissiles. La mise en évidence de ces structures
et la réalisation de mesures systématiques sont a l'origine d’un vaste effort expérimental
déployé durant la décennie 1970-1980. 1l s’agissait alors de résoudre ces structures en
énergie a partir de mesures de section efficace de fission a tres haute résolution. C’est a
cette époque que sont réalisées les premieres mesures dites de temps de vol de neutron.
Ce type d’expérience est effectué au moyen d’un faisceau pulsé d’électrons bombardant
une cible lourde. Chaque impulsion d’électrons produit par réaction (y,n) et (y,fn) une
bouffée de neutrons possédant un spectre continu en énergie. L’énergie des neutrons est
mesurée par temps de vol entre la détection des vy et la détection des fragments émis par
la cible & étudier. La future ligne de temps de vol du CERN (n-TOF) doit permettre
d’améliorer la résolution de ce type de mesure. L’utilisation de base de temps de vol long
(185 metres) permet d’atteindre une excellente résolution en énergie (a 1 MeV ~1 keV).
Ces performances ont évidement un revers lié a la longueur de la base de temps de vol
donc a la durée des mesures. Enfin, comme pour toutes les mesures de fission induite par
neutron, les noyaux accessibles sont généralement proches de la vallée de stabilité.

A notre connaissance, seul le noyau cible ***Th a fait I'objet de telles mesures. Nous

savons que la fission peut étre induite non seulement par neutron mais également par fais-
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ceau de particules 1égeres chargées (p, d, 3He, *He). Néanmoins, ces mesures ne permettent
pas d’atteindre la résolution des mesures par temps de vol. La détection des particules
légeres chargées détectées par un semi-conducteur (accompagné de fission) limite prin-
cipalement la résolution a 50 keV. Elle peut atteindre une dizaine de keV en utilisant
un spectrometre magnétique mais la aussi, il s’agit de mesures difficiles et longues dont
I'exemple le plus connu est la mesure déja mentionnée de la probabilité de fission du 240py
[SPEG69].

Parmi celles-ci, les réactions & deux corps ((d,pf);(t,pf); ....) ont été utilisces des les
années 50 pour déterminer le seuil de fission des noyaux fissiles pair-pairs, impossibles
5 obtenir en réaction induite par neutron. Ce type d’expérience permet de mesurer la
probabilité de fission & partir du rapport des sections efficaces de transfert o(d,pf) et
o(d,p). La détection du proton en coincidence avec les fragments de fission permet, a
partir de la cinématique, de calculer I’énergie d’excitation du noyau de recul. Depuis les
premieres mesures effectuées par Stockes, Northrop et Boyer [STOB58], ces réactions de
transfert ont été largement utilisées a partir de faisceau de Deuton, Triton, Hélium-3 ou
Hélium-4. Ce large éventail de particules légeres chargées assure une trés grande souplesse
dans le choix de la cible et du noyau fissionnant (fissile ou non fissile).

Cet avantage par rapport aux mesures par temps de vol se retrouve également dans
la quantité de matiere nécessaire pour la cible. Il suffit généralement de 50 a 100 pg de
matiere en réaction de fission induite par transfert, alors qu’il en faut 10 & 100 fois plus en
réaction de fission induite par neutron. Cest ainsi que les probabilités de fission ont été
mesurées pour plusieurs noyaux, et pour certains d’entre eux, a partir de plusieurs réac-
tions de transfert complémentaires. La probabilité de fission de plusieurs noyaux COMPOSES
(Z,N) a été comparée a la section efficace de fission des noyaux cibles associés (Z,N-1):
Cest le cas notamment des mesures du type (d,pf) et des mesures (n,f) utilisant le méme
noyau cible (Z,N-1).

Pour ces noyaux, la probabilité de fission augmente, comme la section efficace de
fission, tres rapidement pour des énergies d’excitation proches des barrieres. Dans cette
région d’énergie, peuvent apparaitre des résonances correspondant aux états de vibration
localisés dans le deuxieme puits.

I’analyse des probabilités de fission (ou/et des sections efficaces de fission induite par
neutron) permet en principe de déterminer les hauteurs et les largeurs des barrieres de
fission. Cette analyse est effectuée en comparant les données expérimentales aux prévisions
théoriques d’un modele statistique de type Hauser-Feshbach qui permet de calculer les
différentes voies de sortie du noyau composé (fission, v, émission de neutron). L’analyse des
résonances (lorsqu’elles existent) permet normalement de déterminer tous les parametres
de 1a double barriere v compris la hauteur du deuxieme puits, a partir de la position

mesurée de la résonance que l'on compare alors a la pénétrabilité complete de la double
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barriere. Il s’agit dans ce cas d’analyses complexes eflectuées pour trois réactions de fission

induite par neutron sur des noyaux non fissiles (%31Pa, 230Th et 28277

2.2.6 Systématique des barrieres de fission

Les nombreuses données expérimentales accumulées depuis une trentaine d’années ont
permis de déterminer les barrieres de fission des noyaux lourds compris entre le Thorium
(Z=90) et le Californium (Z=98) (figure 2.10). La précision sur ces valeurs se situe entre
0.3 et 0.5 MeV. La figure (2.11) illustre la confrontation entre ces valeurs et différents
calculs théoriques [BRI79]. On remarquera que la premiere barriere reste au voisine de 6
MeV alors que la seconde décroit de 6.5 MeV & 4 MeV entre les Thorium et les Curium.
La hauteur du second puits (E;7) varie peu et se situe entre 2 et 3 MeV pour les noyaux
situés au-deld de 1'Uranium. L’accord avec les calculs théoriques va dépendre des degrés
de liberté pris en compte pour les calculs d’énergie potentielle. Tous les calculs s’accordent

sur l'importance des ruptures de symétrie décrivant I’évolution du noyau fissionnant.
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Fic. 2.10: Systématique des barrieres de fission (Ea, Eg) exlraite de données
expérimentales [BRITI].

Les premiers calculs réalises a l'aide de la méthode de Strutinsky par Larsson et
Leander [LART73] et les calculs plus récents du groupe de physique théorique de Bruyeres-

le-Chatel [BER84] montrent que le noyau perd sa symétrie axiale au passage de la premiere
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FiG. 2.11: Comparaison des barriéres de fission expérimentales avec différents calculs
théoriques. Ligne en gras [MOL72], petite ligne continue [PAU71], ligne discontinue
[MOL74]

barriere. Cette rupture de symétrie axiale affecte surtout les Actinides lourds de Z>92.
La rupture de la symétrie par réflexion au nivean de la seconde barriere a été reconnue
tres tot apres les premiers calculs de barriere réalises a 1’aide de la méthode de Strutinsky.
LA encore, les derniers calculs microscopiques confirment ces ruptures de symétrie par
réflexion. Leur prise en compte abaisse la deuxieme barriere (symétrique) d’environ 3
MeV pour le 2°Pu. Dans la région des Actinides légers (2=90), l'effet de couches associé
& la rupture de symétrie par réflexion creuse au sommet de la seconde barriere un puits
peu profond (1 a 2 MeV). Ce phénomene est & origine du troisieme puits hyper-déforme
mis en évidence pour la premiere fois pour les systemes fissionnants **?Pa [SICT76], et
230,231,233 [BLOS2], [BLO8S] et [BLO8Y]. Dans les années 80, J. Blons du groupe de
Saclay est & I’origine d'une étude systématique de ce troisieme puits hyperdéformé. Il a
montré que ce phénomene affectait non seulement la région du Thorium (Z=90) mals
aussi celle des Uranium (Z=92). Des mesures récentes [KRA98] confirment I'existence de
ce troisieme puits pour les noyaux fissionnants 2347] ot 2367J. La présence de ce troisieme
puits est donc tout & fait envisageable pour le 24Py La figure (2.12) présente les calculs
de Howard et Mbller [HOWS0] pour les noyaux ***Th 2Py, 2Pa et *°Pu. Il s’agit
de calculs du type Strutinsky qui illustrent la complexité des barrieres de fission de ces
noyaux comparées a celles du 240py dont le profil des barrieres est maintenant bien connu

expérimentalement.
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Chapitre 8. Meéthode et dispositif expérimentaus

3.1 Fission des noyaux de forte activité

Les filieres uranium et thorium présentent toutes deux des Actinides de forte radiotoxi-
cité. (Vest évidemment le cas dans la filiere uranium pour les Actinides mineurs (Ame-
ricium et Curium) dont Dactivité massique peut atteindre quelques 10° bq/pg. Clest
également le cas dans la filiere du thorium pour les noyaux 231233P, 28TNp et 224U,
Actuellement, la plupart de ces isotopes ne sont pas disponibles & cause de leur radioacti-
vité élevé et /ou de la fermeture ou de Pabsence d’unités spécialisées capables de fabriquer
des cibles de forte activité. Pour contourner cette difficulté, nous nous sommes orientés
vers une approche originale proposée des le début des années 1970 par Cramer et Britt
[CRA70]. Ces deux physiciens étaient alors confrontés & un probleme proche du notre:
comment mesurer la section efficace de fission de noyaux a tres courte durée de vie tels que

ceux formés par capture multiple de neutrons dans le flux intense d’un réacteur rapide.
Fission

Ejectile(p.d,...),.Ne

Cible (AZ) Faisceau ( d, 1, He.....)
d(AZ)(A+12) D
L(AZ),(A+1.2)) d

o L ((A,2)(A+2,2)) p
Réactions © | ape ((A,7),(A+1,2+1)) d
3He ((A.Z)(A+2,Z+1)) p

Energie dexcitation déterminée par la cinématique
Probabilité de fission (d,pf)/(d,p)

Pf Probabilité de fission (,xf)/(t,x) f _ -
Probabilité de fission (3He,xf)/(3He,x) A(,O Ne

Fic. 3.1: Principe schématique des réaclions de transfert.

Cles noyaux a courte durée de vie (qui varient de quelques jours & quelques ms) appa-
. N A~ . . . . QK .
raissent tres ot dans Uirradiation par neutron des combustibles (**°U/2*%U) et (%2Th /?3%0).
1’idée, que nous avons reprise, consiste A utiliser une réaction de transfert pour former

le noyau composé dont on veut détecter la fission. Le principe des réactions de transfert




3.1. Fisston des noyauz de forte activité

est présenté schématiquement sur la figure (3.1). Considérons un faisceau de particules
légeres (un faisceau d’*He par exemple) dirigé sur une cible stable (A,7). La détection de
Péjectile (p,d,t,er) détermine le noyau formé et son énergie d’excitation. La détection en
coincidence de son éventuelle fission par un détecteur fission (d’ouverture angulaire Aw)
donne acces a sa probabilité de fission (P f). Nous expliciterons plus en détail ce calcul

au chapitre 4.

B8 yuaph
I
236 237 238
U

7 9
Typ=2310'y| Ty,=675d [T),=4.510y

in_9
237 U,

Fia. 3.2: BExemple de Uintérét d’une réaction de transfert
) ]

Comme indiqué sur la figure (3.2), la capture d’un neutron par I'Uranium-237 (6.75
jours) conduit au noyau fissionnant ***U (4.51 10° années) que 'on peut également for-
mer & partir du transfert de deux neutrons au noyau **°U (2.39 107 années). La possibilité
d’accélérer un faisceau de triton de 18 MeV a permis dans le passé de déterminer les pro-
babilités de fission des noyaux 2*4Th, 2%8U, 2*9U. Les sections efficaces de fission associées
aux réactions ?**Th(n,f) et 2*°U(n,f) ont été calculées en multipliant les probabilités de
fission mesurées des noyaux 2**Th et 24°U par le calcul de la section efficace de formation
du noyau composé correspondante (¥**Th+n et ***U+n). On parle alors de section efficace
de fission ”simulée” pour reprendre I’expression utilisée par Britt [BRI79b].

Nous allons maintenant préciser les formulations théoriques associées respectivement
A la fission induite par neutron d’un noyau A-1 et la probabilité de fission du noyau A.
Dans les deux cas, il s’agit d’un mécanisme en deux étapes que nous avons illustré a partir
de la figure (3.3).

e Formation d’un noyau composé a ’énergie d’excitation £* de spin J et de parité 7.

— Avec la probabilité (ay(E*, J,7) en réaction de transfert.

— Avec la probabilité (a,(Fn,J, ) en réaction induite par neutron.

e Désexcitation du noyau par fission.

—s Par réaction de transfert, on mesure la probabilité de fission (FPs(E*)).

—s En réaction induite par neutron, on mesure la section efficace de fission (op(FEn)).

La section efficace de fission d’un noyau A s’écrit:

I'f(En,J,m)

O'F(E’)'I,) = O'NC(En)-EJ,ﬂ' a”(En"J”]T)'Y‘.F.(En J ’T)
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Formation du noyau composé A par réaction induite par neutron (a) et par réaction de transfert (b).

Oy (EnJ, ) Noyau A
@ -
\_ Désexcitation du noyau A par fission ( I'f)

oct (E*J, n)

Désexcitation
du noyau
par émission
gamma

(I'y)

\ Noyau A-1

v\ Désexcitation du noyau A par émission d’un neutron ( I'n )

-
-
-
-
-
-
-

-

|

FIG. 3.3: Représentation schématique des différents modes de formation et de

désexcitation du noyau composé
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3.1. Fission des noyauz de forte aclivité

ot onc(En) représente la section efficace de formation du noyan composé A, alors que
) , alors 4
. 1 présente la : > 58 s ét -
le rapport I'y/(2;I';) représente la probabilité de fission des états (E*, J,m). Nous avons
supposé que seules les voies d’émission de neutron (diffusions élastique et inélastique) et
d’émission v (capture) étaient en compétition avec la fission.

La probabilité de fission du noyaun composé A formé par réaction de transfert s’écrit :

Ff(E*a']77r)

Pf(E*) = EJ,w(at(Eﬁ‘]?W)'E.F‘(E* J ﬂ-)

)- (3.2)
La relation entre I’énergie cinétique équivalente du neutron incident (En) et I’énergie

d’excitation (E*) est donnée par la relation:

A—
E*= Bn+ En.—A——? (3.3)

ot Bn désigne I’énergie de liaison du dernier neutron dans le noyau composé.

I’examen de la relation (3.1) montre que la section efficace de fission induite par neu-
tron est le produit de la section efficace de formation du noyau composé par la probabilité
de fission. Celle-ci est en moyenne équivalente & celle mesurée par réaction de transfert
(3.2). Nous disposons la, moyennant le calcul de on¢, d’'un moyen de déterminer la section

efficace de fission induite par neutron & partir d’une réaction de transfert.

3.1.1 Les limites de la méthode

Elles découlent directement du mécanisme de réaction si 'on compare les moments
orbitaux (£) transférés par capture de neutron et par les réactions de transfert les plus
utilisées dans ce type d’expérience (d,p), (*Hex).

La distribution des valeurs de ¢ concernant la capture de neutrons provient d'un calcul
en modele optique sur lequel nous reviendrons plus tard. Comme le montre la figure (3.4),
pour des énergies de neutron inférieures a deux MeV, le moment angulaire moyen ({)
transféré par réaction de capture neutronique est inférieur de un a deux i a ceux calculés
pour les réactions de transfert (d,p), (°*He,d) et (*°He,t). A plus haute énergie (>2 MeV)
ces différences s’atténuent. Elles ne doivent pas, en moyenne, se traduire par de grandes
différences sur les probabilités de fission.

La gamme d’énergie de neutron (E, ~ 0-2 MeV) correspond, pour les noyaux non
fissiles, & une énergie voisine de la hauteur des barrieres de fission. Cette région est plus
sensible & la forme de la double barriere et a sa pénétrabilité, qui se manifeste par I'ap-
parition de résonances. Celles-ci sont associces aux états de vibration du second puits.
Il s’agit d’états quantiques dont observation expérimentale dépend évidemment de la

=
i

5 ;
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LATIVE NUMBEE OF STATES

’E

FiG. 3.4: Distribution des moments angulaires orbitauz { transférés en réaction induite par
neutrons (@ gauche) et par réaction de transfert (d,p), (t,p) et (*He,d) pour des éjectiles

détectés a 90° du faisceau incident (a droite).

réaction choisie pour observer le phénomene. Un exemple connu [BLO84| concerne la ré-
sonance de vibration observée a E,=730 keV dans la réaction ?**Th(n,f). Des mesures &
haute résolution ont permis de montrer que cette résonance du noyau fissionnant 2*'Th
est construite a partir d’'une bande de rotation dont les quatre premiers membres ont
été identifiés (1/2; 3/2; 5/2; 7/2) en capture de neutron. C’est a partir d’une réaction

29Th(d,pf) que la méme bande de rotation a été observée jusqu’au spin J=11/2 [BLOS8S].

Cet exemple illustre ici la similitude de ces deux réactions. Soulignons également que
les résonances de vibration ont été observées dans quelques noyaux (2% Th et 2%2Pa)
toujours au voisinage ou sous le seuil de fission, c’est-a~-dire a des énergies d’excitation ou

la densité des états de transition est sufhsamment faible.

Ce travail ne concerne pas l'étude de ces résonances de vibration. Son but est la
détermination de la section efficace moyenne de la réaction ***Pa(n,f), conformément a
la démarche proposée par Cramer et Britt. Dans ce contexte, la sélectivité en moment
angulaire des différentes réactions qué nous venons de mentionner ne devrait pas jouer un

role important dans la fission, comme le montre la systématique des rapports des largeurs

partielles (I',,/I';) [VANT73].

Aux énergies d’excitation qui nous concernent, la fission et I’émission de neutrons sont
les deux phénomenes prédominants devant I’émission v (I, << I'; et I'y << I'y). Dans
ces conditions, la probabilité de fission se résume a ’équation (3.4) pour les réactions de

transfert :

o0

(a3 ]




3.1. Fission des noyauz de forte activité

. <Ff>
T <Iy>+4<0D, > (3.4)

Py

En réaction induite par neutron, ce rapport est obtenu en comparant la section efficace

de fission et la section efficace totale de réaction.
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F1G. 3.5: Rapports des U, /I'; déduits de mesures de probabilités de fission a & et 11
MeV d’énergie d’excitation. Les droiles représentent la systémalique de Vandenbosch el
Huizenga [VAN73]. Les points ¢ gauche indiquent les incertitudes sur I', /I’y provenant
des 10% d’incertitude sur les probabilités de fission (d’aprés [GAVT0]).

La figure (3.5) montre I’évolution des rapports I',, /T’y extraits des mesures par réaction
de transfert (*He,df) et (*He,tf) sur plusieurs Actinides, de Z=91 & 96. Les points expé-
rimentaux correspondent & deux énergies d’excitation du noyau fissionnant. Les courbes
en trait plein représentent la systématique de Vandenbosch et Huizenga [VANT73]. Elles
regroupent des données obtenues par réactions induites par neutron, photon et spallation.
Cette figure montre que les rapports I', /I’y extraits des mesures de transfert sont en bon
accord avec la systématique, pour une série d’isotopes, ils s’alignent sur une droite. Ces
similitudes montrent (aux incertitudes d’analyse pres qui sont de I'ordre de 10%) que dans
les réactions de fission induites par neutron, par particule légere chargée et par photon,
les rapports I'y/T'; dépendent peu de I'énergie d’excitation et du moment angulaire du
noyau fissionnant.

A partir de ces remarques, Britt et Wilhelmy [BRI79b] ont déterminé les sections
eflicaces de fission de plusieurs Actinides dont plusieurs noyaux cibles impair-pairs sont

. ’ , 3 Ty o .. 23 TN R :
intéressants pour les réacteurs. Il s’agit des noyaux: **'Pa, 2*"Np et 241243Am.

ot
[}
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Fig. 2. Simulated neutron cross sections compared to direct neutron measurements and to the ENDF/B-IV cross-section
tvaluation.
FIG. 3.6: Sections efficaces de fission calculées a partir de réactions de transfert com-
parées & des mesures équivalentes induites par neutron el aux différentes €valuations de

ENDF/B-IV (d’aprés [BRIT9b])

La figure (3.6) présente leurs résultats et leurs confrontations avec les sections efficaces
de fission mesurées directement. Dans tous les cas, allure de la section efficace de fission
au voisinage du seuil est correctement reproduite par réaction de transfert. Globalement,
Iaccord est satisfaisant pour les noyaux 23'Pa, 27Np et 241242 Am. En revanche, la section
efficace de fission pour la réaction ***Am(n,f) est environ deux fois plus faible que celle
mesurée par Behrens [BEH76). Ce désaccord est mentionné par Britt et W ilhelmy. Il peut
surprendre, sachant que la méme réaction de transfert (*He,d) a été utilisée pour simuler
la réaction ***Am(n,f). Les mesures effectuées par Behrens sont environ 40% supérieures

aux valeurs recommandées par ENDF pour les énergies de neutron comprises entre 1 et
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3.1. Fission des noyauz de forte activité

6 MeV.

3.1.2 La démarche
choix du couple cible-projectile

Sur les bases du travail effectué a Los Alamos, la réaction **Th(®*He,p)***Pa* a été
choisie pour déterminer la section efficace de fission de la réaction ***Pa(n,f). Ce choix a
été dicté par les considérations suivantes:

-Utilisation d’une cible facile & obtenir et de faible activité a.

~Utilisation d’un couple cible-projectile le plus simple possible. A partir des éléments
cibles les moins radioactifs et les plus faciles a obtenir (**2Th et 2351), les réactions

suivantes ont été sélectionnées.

Cible | moment Nucléon | Projectile Chaleur de Type de la
angulaire | a transférer la réaction (MeV) | réaction

202 Th 0t 1p,1n “He +2.745 tranfert

25U 7/2F -1p,0n Deuton -1.219 " pick-up”

TaB. 3.1: Réactions possibles pour former le noyau fissionant *** Pa

La réaction 2*°U(d,*He)***Pa* n’a pas été retenue pour les raisons suivantes:

- Le moment angulaire de la cible (7/2) parait trop élevé (pour éviter les effets de
moment angulaire s'ils existent).

- Le deuton incident se casse dans le champ couJombien de la cible. Cette cassure peut
introduire une correction de 20 & 30% sur la probabilité de fission. Cette correction est
difficile & évaluer et nécessite une mesure complémentaire en réaction (t,p) pour former
le méme noyau fissionnant. Cette mesure complémentaire est évidemment hors de portée
puisque la cible nécessaire (¥?Pa) de courte durée de vie (11/,=1.3 jour) ainsi que le
faisceau de tritium sont tout a fait inaccessibles. |

Le couple (32Th,*He) représente le meilleur choix possible puisqu’il permet naturel-
lement de réduire un éventuel effet de moment angulaire. Malheureusement, la réaction
(*He,p) a été peu ou jamais utilisée pour les noyaux lourds. A partir des mesures eflec-
tuées sur des noyaux plus légers pour I'étude de la structure nucléaire, il est raisonnable
de penser que le moment angulaire moyen transféré reste voisin de ceux calculés pour les
réactions (*He,d) ou (*He,t). Les réactions B2Th(*He,d)?*Pa* et 22Th(*He,t)***Pa* ont
déja été étudiées & Los Alamos et, comme nous l'avons vu, la réaction (®He,t) a été utili-
sée avec succes pour déterminer la section efficace de fission de la réaction **'Pa(n.f). La
mesure des probabilités de fission des noyaux **'Th et ***2**Pa a été le deuxieme objectif

de ce travail.
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Chapitre 8. Méthode et dispositif expérimentaux

3.2 Le dispositif expérimental : préliminaire

Le but de 'expérience consiste a former le **Pa a partir de la réaction de transfert
232Th(®He,p)***Pa* puis de mesurer sa probabilité de fission en fonction de son énergie

d’excitation.

Il convient en premier lieu de définir un dispositif expérimental permettant de réaliser
cette mesure. L’expérience est basée sur I'identification des noyaux créés et la détermina-
tion de leur énergie d’excitation suivies de la détection en coincidence de leur éventuelle

fission.
Le dispositif expérimental doit permettre:

— L’identification des différentes voies de réactions associées au couple cible-projectile
(*32Th,*He). Pour cela, nous devons déterminer la nature et I’énergie de la particule

légere (éjectile) qui va signer la réaction.

— La détection en coincidence de I’éventuelle fission des noyaux associés aux particules
légeres chargées. 11 est possible de compléter cette étude avec une mesure de la
distribution en masse par la détection en coincidence des deux fragments issus d’une

fission.

3.2.1 Les caractéristiques cinématiques des réactions de trans-
fert

Les noyaux associés aux éjectiles

Les réactions de transfert associées au couple cible-projectile (**?Th,*He) sont les sui-

vantes (tableau 3.2):

Couple Nature de | particules | noyau Chaleur de Barriere”
Cible-Projectile | D'éjectile | transférés | formé | la réaction (MeV) | coulombienne (MeV)
BITh-3He Proton 1p,1n 231pa +2.745 28.47
BITh-3He Deuton 1p,0n 233Pa -0.246 28.47
32Th-*He Triton Ip,-1n 232Pa -0.513 28.47
232Th-*He Alpha Op,-1n BITh +14.14 28.47

TAB. 3.2: Réactions de transferts possibles a partir du couple cible-projectile (**2 Th->He).

* caleul réalisé avec r=ro A3 o1 ro=1.2 fermi



Le dispositif expérimental : prélimimaire

La cinématique des réactions de transfert

Les réactions de transfert sont des réactions a deux corps dont nous allons maintenant
préciser les équations issues de la cinématique nécessaires a notre étude.
- Les parametres de la voie d’entrée sont :
- I’énergie cinétique et la masse du projectile (Eppo, M)
- la masse de la cible (mg)
- Les parametres de la voie de sortie sont:
- Iénergie cinétique, la masse et I'angle d’émission de I'éjectile (Eeje, meje, Oeje )
- I’énergie cinétique, la masse, I’angle d’émission et I"énergie d’excitation du noyau

de recul (Epec, Myec, Orec, £¥)

La figure (3.7) résume les différentes données cinématiques d’une réaction de transfert.

Chaleur de la réaction : Q=mpr oMy " e T o

Noyau de recul (M 1o, E reerE ™, 0 rec)
Cible (m_,, )

axe du faisceau

Projectile (m p6,E pro)

Ejectile (m . E .. ,0.. )

éjie* " éje’ " éje

y

Fi1G. 3.7: Les données cinématiques d’une réaction de transfert

A partir de la conservation de I’énergie (3.5) et de I'impulsion (3.7), il est possible
d’établir facilement la relation donnant I’énergie d’excitation du noyau composé en fonc-

tion des grandeurs cinématiques définies précédemment.

1- Conservation de 1’énergie

63



Chapitre 8. Méthode et dispositif expérimentaux

Eéje = Epro - Erec - E:ec + Q (35)

avec : @ = Myro + Meip — Meje — Maec (3.6)

2- Conservation de 'impulsion

pp_;"o = pf;je + p;:sc (37)

O Ppros Péje €b prec sont respectivement les quantités de mouvement du projectile, de

’éjectile et du noyau de recul.

1 énergie d’excitation du noyau de recul s’exprime en fonction de I’énergie de I’éjectile:

1 /
Er = Epro + Q - Eéje . —_'—[Q']Jro + [aéje -2 (apro-aéje)-Cos(aéje>]7 (38)

Myee
avec Qpro = Mpro-Lipro, (3.9)
et agje = 777/6"7‘6.Eéj6. (310)

Tl est également possible de calculer I'énergie de 1'éjectile en fonction de 1"énergie

d’excitation du noyau de recul:

2
a'?cos(0c.) + \/[acos(eéje) + Mecom( Epro(Mirec — Mpro) + Mpec( @ — E*))]
Es. = (3.11
e (777' com ) 2 ' )
avec a = Mypo-Lopro-Méje, (3.12)
et Meom = Mpro + Meip = Meje T Mree- (3.13)

L’angle et I’énergie du noyau de recul sont également obtenus directement par la
conservation de ’énergie et de I'impulsion. Les relations ainsi mises en évidence sont les

suivantes:

Energie de recul : Free = Epro — Eee — E* 4+ Q) (3.14)

je-Poeje

Myec-Loyec

et Angle de recul : 0, = arcsin

.sin(()éje) . (315)
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3.3. Détection des particules légéres chargées

3.3 Détection des particules légeres chargées

Les éjectiles sont des particules légeres chargées (protons, deutons, tritons et alphas) ;
Ja méthode la plus simple pour obtenir simultanément leur nature et leur énergie consist;
3 utiliser un détecteur de type télescope.

Ce dispositif permet d’obtenir, sous un faible encombrement, un ensemble de détection

offrant une réponse rapide en temps et une bonne résolution en énergie.

3.3.1 Principe de fonctionnement d’un télescope

Un détecteur télescope se compose de deux détecteurs semi-conducteurs au silicium
montés en série et dont le premier est monté en transmission, ceci de telle sorte qu’une
particule incidente passe & travers le premier détecteur ou elle est ralentie. Elle y perd une
quantité d’énergie AE; (proportionnelle a sa masse m, sa charge z et son énergie). Elle
entre ensuite dans le second détecteur ot elle dépose toute son énergie résiduelle (E,).

Il est possible de démontrer [KNOT79] que le produit AFE; x E, est proportionnel a
mz2. Ce produit identifie donc la nature de la particule; la somme AFE; + K, donne son

énergie initiale.

Identification des particules

Plusieurs méthodes sont possibles pour identifier une particule. La premiere repose
sur une sélection graphique a partir de la représentation 3 deux dimensions de AE; x E,.
La seconde, numérique et plus rapide, consiste a utiliser I'approche décrite par Goulding
[GOUG9]. Elle se base sur ’observation suivante: le parcours R et ’énergie F pour une

grande gamme de particules chargées peuvent étre reliés en premiere approximation par:

R(E) = a.E", (3.16)

ou a et b sont des constantes.
Si la particule dépose une énergie AL dans le détecteur monté en transmision AL,
d’épaisseur At puis son énergie restante E, dans le détecteur F, alors on a (3.17). En

remplacant R(E), on obtient alors (3.18).

At = R(E, + AE;) — R(E,) (3.17)
1

at_ [E. + AE) — B, (3.18)

. .
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La valeur de a est une constante proportionnelle & 1/mz?, donc a un type de particule
légere chargée. La valeur de b ne change pas beaucoup pour des ions de masse similaire:
b vaut 1.73 pour un proton et 1.65 pour des ions Carbone. Les particules que nous allons
observer allant du proton & 1’'Helium-4, nous avons donc choisi: b = 1.73. L’équation

d’identification employée est donnée par (3.19):

[=(AE;+ EN"™ — BN, (3.19)

on I dépend du type de particule et de I’épaisseur du détecteur Al.

3.3.2 Description du montage télescope utilisé

La figure (3.8) présente le type de montage télescope utilisé. Deux montages ont été
réalisés et utilisés.

Les détecteurs AE; (c) sont composés de silicium de type implantés. Les épaisseurs
des deux AF, sont respectivement de 300 pm et de 150 pm.

Les détecteurs E; (d) sont du type siliciums compensés au Litium (SiLi) de 5 mm
dépaisseur, suffisante pour arréter les protons les plus énergétiques que 'on souhaite
détecter (~30 MeV).

Un collimateur en tantale (b) améliore la résolution par la diminution de 'ouverture
angulaire et évite les effets de bord du détecteur £.

Une feuille en aluminium (a) de 30 pm arréte les fragments de fission qui peuvent
endommager le silicium du détecteur AL, Elle est suffisamment mince pour ne pas déte-

riorer d’une maniere significative I'énergie des particules légeres chargées.

(@ (d) © (d)

Nt/

¢ (a)-feuille d’aluminium 30 pm
(b)-collimateur de tantale
(c)-silicium AL,
I | (

d)-silicium £,

F1G. 3.8: Schéma du montage télescope
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3.3.3 Seuil de déclenchement

Les télescopes présentent, pour chaque type de particule, un seuil de détection (Esewa).
Celui-ci représente 1'énergie minimale qu’il faut a une particule incidente pour pouvoir
étre détectée apres traversée de la feuille d’aluminium et du détecteur AE,. Le tableau
(3.3) présente les seuils de détection expérimentaux comparés aux seuils calculés & partir
des tables de pertes d’énergie de Ziegler [Z1G77b]. L’accord entre les seuils théoriques et

expérimentaux est tres bon.

Epaisseur | Particule Seuil Seuil Seuil
du AFE, | incidente calculé expérimental calculé
en um | (p,d,t,0) | Ec > Esewi (MeV) | Ec > Foeuq (MeV) | B* < E}, . (MeV)

300 Proton 6.44 6.33 E* <25.9
300 Deuton 8.52 8.29 E* <20.8
300 Triton 10.02 9.97 E* <19.0
300 Alpha 25.77 25.80 E* <17.5
150 Proton 4.55 4.23 Er <27.7
150 Deuton 5.92 6.13 E* <23.2
150 Triton 6.89 6.77 E* <21.9
150 Alpha 18.04 17.99 E* <24.9

TAB. 3.3: Sewil de détection des détecteurs télescopes. Ec est I’énergie cinétique de la

particule incidente

3.4 Détection des fragments de fission.

Le dispositif de détection de fragments a été réalisé a partir de cellules photovoltaiques
du méme type que celles qui convertissent le rayonnement solaire en électricité. Les pre-
mieres études effectuées par Siegert [STE79] ont permis de montrer que ces cellules étaient
bien adaptées & la détection des fragments de fission. En collaboration avec le C.E.N
Saclay, mon groupe d’accueil a pu montrer que ces cellules pouvaient avantageusement
remplacer les détecteurs silicium ou les compteurs a gaz en raison de leur facilité d’em-
ploi et de leur faible coiit. Ces caractéristiques nous ont permis de réaliser un dispositif
performant pour mesurer I’énergie, la distribution en masse et la distribution angulaire
des fragments.

Nous allons brievement exposer les caractéristiques et les propriétés des cellules pho-

tovoltalques que nous avons utilisées.

67



Chapitre 3. M¢éthode et dispositif expérimentaua

3.4.1 Structure des cellules utilisées

Il s’agit de cellules photovoltaiques standard de forme rectangulaire (~20x40 mm?)
composées d’une plaquette de silicium monocristalline de type pnt. La face avant de la
plaquette est équipée d’une grille métallique recouverte d’une couche mince anti-reflet de

TiO, (100 nanometres) qui donne son aspect bleuté aux cellules.

contacts €lectriques —~.___

e

40 mm

FiG. 3.9: Aspect de la face avant de la cellule monocristalline 800 mm?

couche anti-reflet

f_k—4—4—l\

350 um I contacts métalliques

substrat p

Fia. 3.10: Coupe transversale de la cellule

3.4.2 Principe de fonctionnement

Bien que réalisées a partir du méme matériau que les détecteurs a jonction couramment
utilisés en physique nucléaire, ces cellules présentent un mode de fonctionnement tres

différent. Leur capacité statique est tres supérieure (~50 nF/cm?) a celle des détecteurs
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3.4. Détection des fragments de fission.

silicium (0.1 4 0.01 nF/cm?). Inversement, leur résistance inverse (~0.1-1 Qcm) est environ
100 fois plus faible que celle des détecteurs a jonction. Cette derniere propriété est la cause
d’un courant inverse important qui interdit application d’une tension de polarisation. La
zone désertée ne peut donc étre augmentée comme c’est le cas pour les détecteurs i,
jonction. Cette zone désertée est extrémement faible (0.3 um) devant le parcours des
fragments de fission dans le silicium (~10um) et les paires électrons-trous sont créés en
majorité dans le substrat de silicium.

Malgré I’absence de champ électrique, la collection des charges s’effectue par conduc-
tion selon le phénomene du ”funneling” (funnel=entonnoir) proposé par Hsieh et al.
[HSI81].

Qualitativement, ce phénomene de funneling se déroule de la maniere suivante. Le

- passage du fragment de fission produit en quelques picosecondes une colonne de plasma
d’un rayon de 100 nm avec une densité de 'ordre de 10'® & 10'? paires électron-trou par
cm?®, c’est-a-dire tres supérieure a la densité de dopage du substrat. Cette colonne de
plasma provoque une distorsion de la zone désertée en direction du substrat a la maniere
d’un entonnoir. Ce plasma cylindrique est composé de trous au centre et d’électrons
a la périphérie, ce qui crée un champ électrique radial. La séparation des charges dans
I’entonnoir s’effectue par I'intermédiaire de deux modes : séparation radiale vers le substrat
p pour les trous et longitudinale vers la zone nt pour les électrons.

Le phénomene du funneling se termine lorsque la concentration de paires dans le
plasma. est voisine de celle des porteurs dans le substrat.

Le temps de collection de charges par "funneling” est de l'ordre de 5 ns, ce qui est 30
fois plus rapide que par diffusion (160 ns) [YIMS89].

Néanmoins, pour la méme quantité de charges libérées, ’échelon de tension équivalent
(Q=C.AV) est environ 500 fois plus faible que celui délivré par un détecteur silicium.
L’utilisation de ces cellules nécessite donc 'emploi d’'un préamplificateur tres performant

que nous avons développé en collaboration avec le service d’électronique du C.E.N Saclay.

3.4.3 Résolution en énergie

Les performances des cellules photovoltaiques monocristallines ont été étudiées a partir
des fragments issus de la fission spontanée du **?Cf. Les procédures mises en ceuvre sont
celles habituellement utilisées pour caractériser la réponse des détecteurs silicium aux
ions lourds. Les figures (3.11(b) et 3.11(a)) présentent respectivement les spectres en
amplitude des fragments de fission du 520G délivrés par la cellule monocristalline et par
un détecteur & semiconducteur. Nous retrouvons la distribution en masses des fragments
de fission avec ses deux larges pics associés respectivement aux fragments lourds (H) et

légers (L). Selon les criteres définis par Schmitt et al. [SCH66], la qualité d’un détecteur
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Chapitre 8. Mélhode et dispositif expérimentaux

fission est caractérisée par le rapport Np/Ny. Nj et Npy sont les intensitées des pics
associés respectivement aux fragments légers et lourds, Ny est fond de la vallée séparant
ces deux pics. Ce rapport représente bien la qualité du détecteur, c’est-a-dire sa résolution
en énergie. Pour les cellules que nous avons utilisées, ce rapport (NL/NV:2-77) est tres
proche de celui d'un détecteur silicium (NL/N\/:Z?S), Comme les détecteurs silicium,
la réponse en amplitude des cellules présente une dépendance avec la masse et 1’énergie
du fragment de fission détecté. Une étude de cette réponse a été réalisée a partir de
fragments de fission séparés en masse et en énergie aupres du séparateur Lohengrin de
I'LLL.L de Grenoble. La figure (3.11(c)) présente la réponse énergie-amplitude pour des
fragments de masse comprise entre 86 et 145 U.M.A. On notera que 'on retrouve ici un
phénomene bien connu pour les détecteurs a jonction: a énergie égale, ’amplitude de
I'impulsion X diminue lorsque la masse M de fragment augmente.

Cette mesure a permis de montrer que la méthode de calibration utilisée pour les
détecteurs a jonction pouvait s’appliquer aux cellules photovoltaiques. Cette méthode fait
appel aux positions des pics lourds (Py) et légers (Pr,) du ***Cf et repose sur la relation

(3.20)

E(MeV)= — (X —Pp) + T . 7

= M(X — P) +b, 4+ bM. 3.20
e (X - 1) (3.20)

Les quatre constantes a,, a, b, et b ont été déterminées a partir de la mesure en
fragments séparés pour les cellules monocristallines. Ces coefficients, utilisés par la suite
dans ce travail, sont comparés dans le tableau (3.4) aux valeurs de référence pour les
détecteurs silicium. On notera que la réponse des cellules photovoltaiques monocristallines

présentent une dépendance en masse plus forte que celle des détecteurs silicium.

ao(MeV) | a (MeV.(UM.A)™) | b, (MeV) | b (MeV.(UM.A)™)

Cellules 22.500 0.0377 84.66 0.155
monocristallines
Barriere 24.300 0.0283 90.397 0.115

de surface

TAB. 3.4: Coefficients de la relation (3.20) pour les calibrations des cellules photovoltaiques

monocristallines el des barrieres de surface.

Mesures de position

Nous avons pu mettre en évidence [PET98] une propriété intéressante des cellules pho-

tovoltalques monocristallines concernant la localisation du point d’impact des fragments
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Fia. 3.11: Spectres en amplitude des fragments de fission du 2 Cf délivrés par la cellule
monocristalline (b) et par un détecteur @ semiconducteur (a). Réponse amplitude des

cellules en fonction de la masse du fragment détecté (c).

arrivant sur la face avant de cette cellule de grande dimension. Dans certaines applications
(spectroscopie v des fragments de fission), les dimensions de cette cellule peuvent étre gé-
nantes lorsque la distance cible-détecteur est du méme ordre de grandeur. Il devient alors
difficile de définir précisément la direction du fragment pour corriger les énergies des ~
émis en vol par ce fragment (correction de 'effet Doppler).

Le montage suivant a été réalisé a partir d’une source mince de 22Cf placée entre la
cellule et un détecteur a barriere de surface: la cellule est placée & 20 mm de la source
de **Cf. Un masque, placé devant la cellule, est percé de deux fentes rectangulaires
distantes de 23 mm. Chacune des fentes de hauteur 15 mm présente une largeur projetée
sur la cellule de 5 mm. Cette géométrie tres compacte nous est imposée par la tres faible
activité de la source de **?Cf. Les deux fragments étant détectés en coincidence, le rle de
la barriere de surface est de fournir un signal prompt (¢0) signant la fission. Les extrémités
de la cellule sont reliées a deux préamplificateurs délivrant chacun 1’énergie et l'instant
d’arrivée (el, 11 —t0, €2, t2 — 10) du fragment associé a celui détecté par le détecteur a
barriere de surface.

Il s’agissait la d’étudier les possibilités de la grille équipant la face avant de ces cellules:
un premier essal a été effectué a partir de la division des charges collectées aux extrémités

de la cellule mais sans résultat, compte tenu de la faible résistivité de la grille.

Le deuxieme essal a concerné la mesure du temps de transport des charges de la
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Fia. 3.12: Mesures de position réalisées avec un masque percé de deux fentes rectangu-
laires, ensemble des fragments (lourds et légers)(a), pour les fragments légers (b) et pour
les fragments lourds (¢). Diagramme de corrélation des temps d’arrivées des signauz (d),
les fragments légers (L1 et L2) ont en moyenne un temps d’arrivée du signal plus court
que les fragments lourds (H1 et H2)
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position ot elles sont créés jusqu’aux extrémités de la face avant de la cellule.

Les parametres (11 — 10) et (t2 —10) ont été analysés sur une plage en temps de 200
ns codée sur 2048 canaux.

Le diagramme de corrélation des temps mesurés aux bornes de la cellule est, présenté
sur la figure (3.12(d)). On y retrouve I'image des deux fentes (1) et (2). Les différences
(projetées) t1 —12 sont présentées sur les figures (3.12(a, b, ¢)), les positions moyennes des
deux fentes images sont séparées de 36 ns, soit un pas d’environ 1.6 ns/mm. La résolution
sur la mesure des positions est de 7.5 mm pour ’ensemble des fragments (lourds et légers)
détectés par la cellule (a), de 5 mm pour les fragments légers (b) et de 8.7 mm pour les
fragments lourds (c). Ces résolutions ne sont pas comparables a celles obtenues a partir
d’un détecteur silicium a localisation. Néanmoins, elles offrent, pour un cotit modeste, des

perspectives intéressantes.

3.5 Dispositif expérimental

3.5.1 Faisceaux et cibles

L’expérience a eu lieu a I'IPN d’Orsay en novembre 2000 aupres de 'accélérateur
Tandem. Cette accélérateur est une machine électrostatique (tension maximale 15 MV).
Le faisceau d’Helium-3, utilisé en continu, est accéléré a 24 MeV pour la calibration
des détecteurs télescopes et a 30 MeV pour 'expérience proprement dite. L’intensité du
faisceau était d’environ 30 nano-Amperes particules.

Trois cibles différentes ont été utilisées, toutes fournies par le service des cibles de
I'IPN d’Orsay. La premiere Stait composée d'un dépot de 2°!Ph de 86 pg/cm? sur un
support de 50 pg/cm? de 2C pour calibrer les télescopes. La seconde d’un dépot de 3 Th
de 100 pg/cm? sur un support de 50 pg/cm? de '2C pour expérience proprement dite.

La troisieme se compose de 40 pug/cm? de 2C pour réaliser une mesure de bruit de fond.

3.5.2 Enceinte de mesures, description générale

La chambre de réaction utilisée, de diametre 30 cm, est composée de deux hémispheres
que 'on peut découpler pour intervenir sur le dispositif expérimental. Elle est couplée au
vide de 'accélérateur. Le faisceau traverse la chambre. I est arrété dans une cage de
Faraday située & 4 metres de la cible. Les détecteurs télescope et fission sont placés de
part et d’autre de la cible. Ils reposent sur deux plateaux indépendants qui permettent

de positionner les détecteurs par rapport au faisceau et a la cible.
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3.5.3 Emplacement des télescopes

Deux montages télescopes ont été placés dans ’enceinte de mesure. Le premier montage
(AE,, E) (A) équipé d’un détecteur AE; de 300 um est placé a 90° du faiscean incident.
Pour réduire les pertes d’énergie des particules légeres dans la cible et son support, la
cible est inclinée & 45° par rapport a I’axe du faisceau, le support de carbone se situant
coté télescope. Cette disposition de la cible est choisie pour limiter la quantité de matiere
que devront traverser les fragments de fission. Le second télescope (montage B) équipé
d’un détecteur AFE, de 150 pm a été placé & 130° du faisceau incident. Les montages A
et B sont situés respectivement & 5 cm et 7 cm de la cible. Ce décalage est imposé par
’encombrement géométrique des deux ensembles dans le plan de réaction.

Le tableau (3.5) présente les angles solides (Aw) et les efficacités (Af)) calculées (frac-

tion de 47) des deux montages télescope utilisés.

Télescope | Aw (st) | AQ (%)
90° 0.0265 0.211
130° 0.0127 0.101

TAB. 3.5: Angles solides sous-tendus par les télescopes et efficacitées

On remarquera que les particules légéres sont détectées aux angles arrieres (O = 90°).
Cette disposition est dictée par les considérations suivantes:

e Maintenir le taux de comptage des *He diffusés a un niveau acceptable.

e Favoriser les plus faibles moments angulaires transférés dans les réactions 232Th(®*He,X).

e Limiter la contribution des réactions parasites sur le support de carbone. Il s’agit
en particulier de la réaction '2C(*He,p)"*N*. Plus d’une vingtaine de niveaux excités de
I’Azote-14 ont déja été observés a partir de cette réaction. Pour illustrer leur contribution
(parasite) & la réaction **?Th(*He,p), nous avons reporté sur la figure (3.13) I’évolution de
I’énergie du proton en fonction de son angle de détection. Cette évolution est tracée pour
I’état fondamental et les premiers états excités de 1’Azote-14 ainsi que pour différentes
énergies d’excitation du noyau fissionnant ***Pa.

Deux remarques s'imposent :

- Pour une énergie d’excitation donnée, I’énergie de I'éjectile varie quasi-linéairement
avec I’angle de détection. De plus, la pente de cette droite est d’autant plus forte que la
masse du noyau de recul est faible (1N et 2*'Pa). Il s’agit d’un effet cinématique bien

connu pour ces réactions a deux corps, et qui a la conséquence suivante:
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F1G. 3.13: Variation de énergie des protons en fonction de son angle de détection pour
la réaction ***Th(PHe,p)** Pa* et les premiers élats excités du noyau “*N formé dans la

réaction parasite ** C(*He,p )" N*

- La contribution de la réaction parasite "*C(*He,p)!N* intervient a plus haute éner-
gie d’excitation dans la voie ***Th(®*He,p) lorsque le proton est détecté a 130°, cette
position étant plus favorable que celle a 90°. En revanche, et pour les deux positions,
les lignes protons associées aux états excités de 1’Azote-14 vont étre considérablement
élargies par effet cinématique. A 90°, cet élargissement est de 115 keV par degré pour
la réaction "C(°He,p)'N*. Il est beaucoup plus faible (15 keV /degré) pour la réaction
2ITh(®He,p)***Pa*. Cet élargissement nous a conduit a équiper les télescopes de colli-
mateurs de diametre utile égal a 9 mm. Ceci entraine une ouverture utile de 10° pour le
montage A et de 7¢ pour le montage B. Pour les deux montages, la résolution en énergie de
I’éjectile et donc en énergie d’excitation du noyau fissionnant est fixée par la cinématique.

Ces effets de dispersion angulaire (donc d’énergie cinétique) ont été étudiés a par-
tir d’une simulation de type Monte-Carlo, sur lequel nous reviendrons par la suite. La
figure (3.14) présente la distribution angulaire des éjectiles arrivants sur la face avant
des télescopes placés a 90° et 130°. Les effets cinématiques mis en jeu dans les réactions
2C(*He,p) N et 2**Th(°He,p)?**Pa apparaissent clairement sur la figure (3.15) présentant

les distributions en énergie cinétique des éjectiles pour les deux montages télescope.
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FiG. 3.14: Distribution angulaire des éjectiles arrivant sur la face avant des télescopes

pour les collimateurs de 9 mm (expérience (a)) et de 2 mm (calibration (b)).
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FIG. 3.15: Energies des éjectiles assocides au niveau fondamental de ’Azote-14 (a) et du

Protactinium-234 (b) tracées sur une méme gamme d’énergie cinétique (AEc=2 MeV).
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3.5.4 Positionnement des détecteurs fission de SAPHIR

Le dispositif choisi répond aux exigences suivantes :

- Une grande efficacité de détection.

- Une granularité suffisante pour mesurer les distributions angulaires des fragments de
fission.

La géométrie adoptée comprend 15 cellules photovoltaiques de ~800 mm? réparties en
cing plans disposés sur un cylindre de 5 em de rayon. Ce cylindre est perpendiculaire au
plan de réaction défini par le faisceau et les télescopes. Il repose sur une platine mobile
(orientable). La répartition des plans de cellules est choisie pour mesurer la distribution
angulaire des fragments par rapport a l’axe moyen du noyau de recul qui fixe la direction de
référence de la distribution angulaire (0°). L'angle moyen de recul varie de 13° a 54 pour
les réactions ((3He,p), (*He,d), (*He,t) et (*He,a)). Le montage est ajusté pour la réaction
2327 (3He.p). Comme le montre le tableau (3.6), cet angle moyen varie évidemment avec

! ) )

la réaction de transfert, ’angle d’observation et 1’énergie de I’éjectile.

réaction O¢je O,ce O, ee O, ec
(E*=0 MeV) | (E*=10 MeV) | (E*=20 MeV)

B2Th(*He,p)?**Pa | 90° 30.8° 26.4° 20.2°¢
232Th(BI-Ie,d)233Pa, 90¢ 38.7¢ 33.0° 24.0°
B2Th(*He,t)***Pa | 90° 44.2° 38.3¢ 28.6°¢
282Th(*He,a) ' Th | 90° 54.0° 50.4°¢ 45.4°
B2Th(*He,p)?**Pa | 130° 18.2° 16.0° 12.8°
282Th(*He,d )***Pa | 130° 21.9° 19.2¢ 14.9¢
B2Th(®*He,t)?3*Pa | 130° 24.5° 21.7¢ 17.0°
B2Th(3He,a)**' Th | 130° 29.1¢ 27.4¢ 25.1¢

TAB. 3.6: Variation de Uangle moyen de recul du noyau fissionnant en fonction de son

énergie d’excitation

Fn raison de encombrement mécanique, 4 plans de cellules sont placés a I'avant dans
le plan de réaction. Leur position par rapport au faisceau sont a ©,q=27°, 56°, 85° et 114°.
Hors plan, 'ouverture angulaire est de £51°. La premiere position (©o=27°) est imposée
par la proximité du faisceau, la derniere par I'angle limite de détection des fragments
apres traversée du dépot de thorium (zone d’ombre). Le cinquieme plan est placé a 180°
du premier, il compléte la distribution angulaire aux angles arrieres. Cet arrangement nous
a permis de détecter les deux fragments en coincidence afin d’en déterminer les masses.

I efficacité du montage a été déterminée a partir d'un code de simulation de type

Monte-Carlo. Elle atteint 48.4%. en bon accord avec une mesure de controle effectuee

-~J
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Chapitre 3. Meéthode et dispositif expérimentaus

avec une source calibrée de 2°2Cf. _
Le dispositif expérimental ainsi mis au point afin de répondre au mieux aux différents
objectifs de I’étude est présenté schématiquement sur la figure (3.16). La photo (3.17) le

montre installé sur la ligne d’expérience a Orsay.

232
Cible 100 w g/ent Th

5 12
Support 50 @ g/cm C

— . ——— Detecteurs fission

Zone "d’ombre" \45

, 3
Faisceau He

e
-—

Feuille Aluminium
30 U m

Collimateur en Tantale
¢ = 9mm

Détecteur silicium AE;

5 cm

Détecteur silicium E;

F1G. 3.16: Schéma du dispositif expérimental
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Chapitre 3. Méthode et dispositif expérimentauz

3.6 Electronique et acquisition

Notre dispositif expérimental délivre les informations suivantes :

Deux impulsions (AE;,E,) pour chaque télescope et zéro, une ou deux impulsions

provenant des cellules.

Dans son principe, 'expérience consiste a mesurer deux types d’évenements:

- Les évenements simples a partir de la mesure en coincidence des informations
(AE;,E,) délivrées par chaque télescope. Ces évenements simples permettent de

signer la voie de réaction. Ils correspondent a quatre lignes de mesures.

— Les évenements ot I'un des télescopes est en coincidence avec au moins une des
15 cellules du détecteur de fragments de fission. Ils correspondent a 15 lignes de
mesures. Le nombre relativement élevé de lignes nous a conduit a utiliser le systeme
d’acquisition du projet SAPHIR développé pour les cellules photovoltaicues. Ce

systeme comprend deux cartes au format VXI. Elles possedent chacune 16 voies.

La premiere carte est dédiée aux 15 voies cellules. Ces voies traitent les signaux

provenant des préamplificateurs des cellules placées dans I’enceinte de détection.

Chaque voie délivre une information énergie (amplification et codage sur 8192 ca-
naux) et une information temps (amplification, discrimination, analyse du temps
d’arrivée codé sur 8 K).

La carte est équipée d’un OU logique et d’un signal somme dont I"amplitude est

proportionnelle au nombre de voies (cellules) touchées.

La seconde carte gere les quatre impulsions (AEy, AE,, Ey, IF3) des deux télescopes.
Leurs amplifications sur les voies temps et énergie sont réalisées & 1’aide d’une élec-
tronique NIM externe. La présence en coincidence des informations AFE; et F; sur
I'un des télescopes fournit le signal de déclenchement de 1’acquisition. Le codage et

la. lecture des parametres AE; et E, du télescope et la prise en compte éventuelle des

évenements fission correspondant (numéro de cellule, amplitude et temps d’arrivée
du signal dans une fenétre d’analyse de 390 ns déclenchée par le télescope) sont alors

effectués.

Cette logique de fonctionnement permet d’enregistrer tous les événements néces-

saires a la mesure (évenements simples et en coincidence avec la fission ).

Un contréle continu du bon fonctionnement de la mesure et de 'acquisition est
effectué en ligne dans un environnement multi-fenétres. La figure (3.18) résume

schématiquement le dispositif électronique.
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Chapitre 4

Analyse des données
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Chapitre 4. Analyse des données

En termes de section efficace, cette probabilité de fission s’exprime par le rapport

sulvant :

PI(E") = J(BHG,Xf)(E*)

o(PHe, X)(E*) (4.1)

ou L~ représente I’énergie d’excitation du noyau de recul, o(®*He, X)(E*) la section ef-
ficace de transfert (°He,X) et o(*He, X f)(E*) la section efficace de la méme réaction
accompagnée de la fission du noyau de recul.

A partir des données enregistrées, ces sections efficaces interviennent de la maniere

suivante:

]Vsim (E* )

3 4 * J —
o(*He, X)(E*)¢N, Aor

(4.2)

ou Awr est I"angle solide sous-tendu par le télescope ayant détecté I'éjectile. N, et ¢ sont
le nombre de noyau cible et le flux d’*He. Ny, (E*) est le taux de comptage en direct des
éjectiles (p,d,t,a) arrivant sur le télescope pour une énergie d’excitation donnée. Cette

écriture sera ensuite réutilisé dans la suite de ce travail.

Considérons maintenant les éjectiles en coincidence avec la fission du noyau de recul
dont la direction définit le référentiel du centre de masse (¢m). Dans ce référentiel, la

distribution angulaire des fragments peut étre définie par:

Pff(ecm) . (142, 572774-P2n(603(00m))) (4 3)
9 o 47 ' ‘

ou Py est la probabilité d’avoir un fragment de fission émis & ’angle 6,,,.

Le développement en polynéme de degré pair et le facteur 2 traduit I’émission de deux
{fragments par fission. Par rapport a la direction du noyau de recul, c’est-a-dire pour une
énergie d’excitation donnée, le nombre de fissions & une énergie d’excitation (£*) et un

angle (f.,) s’ecrit:

Z [ . n S cm
0 Gy B)oN. = 27 0 He, x ) 1) p N, U e GonPonle0sCen))) - )
dw dw 4

En intégrant cette expression sur tout I’espace on obtient le nombre total de fissions

pour I’énergie d’excitation considérée (N fio;(E*)):

c(®*He, X f)(E*)pN. = %me(E*), (4.5)
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4.1.  Introduction

le facteur 1/2 tenant compte de ’émission de deux fragments lors d’une fission

Pour un détecteur fission, d’angle solide Awy, placé & I’angle 0;, la section efficace de

la réaction o(*He, X f)(E*) peut s’écrire en fonction du taux de comptage comme :

7 LAy 1%
o(*He, X f)(E")pN. = A 3N Frot(B7) Ay

- waf(] + Zn QQTL-PQN,(COS(HJ”)))CZLU AwawT Acm’ (46)

le rapport Ajp/Aen décrivant le passage du référentiel du centre de masse & celui du

laboratoire. L'intégrale de I’équation (4.6) peut aussi s’écrire comme:

‘&ﬂ+2%ﬁﬁm@mw=hﬂﬁ) (4.7)

L’anisotropie de la réaction donc la fonction fp 4, dépend de I’énergie d’excitation du
noyau fissionnant.

La section efficace o(*He, X [)(E*) peut donc s’exprimer en fonction du taux de comp-
tage total N fio:(E™) et des angles solides dans le centre de masse sommés sur tous les

détecteurs Aw;_yo:

dn ANl ) A,

c(*He, X [)(E*)$N, =
( f)( )gb fDA(E*) Awf—totAwT Acm

(4.8)

En remplagant les sections efficaces de fission définies par les équations (4.2) et (4.8)
dans ’équation (4.1), on obtient la probabilité de fission calculée pour un seul détecteur

fission :

. ; o )

- j‘D'A(E*)‘Awf—tot-ﬁlc:; ]Vsim(E*)'

(4.9)

En regroupant ensuite les termes de cinématique et de distribution angulaire (équation

4.11), nous pouvons écrire la probabilité de fission comme (4.10):

A o N fia(E7)
Pf(E*) = Au)f_m.fac(l? ).————Nsm(.E*), (4.10)
avec fac(E*) = ii:'jb.Al(E*)' (4.11)
p A —tot -
ef f(E*) = =21 : (4.12)

2r " fac(E¥)



Chapitre 4. Analyse des données

L’équation (4.12) correspond a la probabilité que SAPHIR détecte un événement
fission en fonction de I’énergie d’excitation (eff(E*)). Ce qui nous permet d’expliciter

I’équation (4.13) utilisée pour calculer les probabilités de fissjon.

D Ny(E)

PIE) = CF Ry N ()

(4.13)

La relation (4.13) comprend trois grandeurs. Le taux de comptage du télescope seul
(événement dit simple (Nyim (E*)), le taux de comptage du télescope en coincidence avec
la fission (événement dit en coincidence (Nyis(E£7)) et un facteur d’efficacité regroupant les
effets cinématiques, de distribution angulaire et géométriques du dispositif expérimental
(eff(E7)). Avant de présenter Panalyse de ces différentes grandeurs nous allons effectuer
I'étalonnage en énergie d’excitation des différentes voies de réaction que nous avons pu

étudier.

4.2 Etalonnage en énergie d’excitation

Comme nous 1’avons déja présenté, la cinématique permet de déterminer I’énergie
d’excitation du noyau de recul partir de I’énergie cinétique de Péjectile (p,d,t et Q).

La calibration en énergie des deux télescopes peut étre déterminée & partir d’une source
contenant trois noyaux radioactifs émetteurs o (**Pu, ' Am, #1Cm). Néanmoins, compte
tenu de I’épaisseur du détectenr AFE,, cette méthode permet une calibration indépendante
des deux voies uniquement & basse énergie (K, <6 MeV ). Nous avons donc préféré uti-
liser une autre méthode basée sur P'utilisation de réactions de transfert de référence. 11
s’agit des réactions (*°*Pb(*He,d)?**Bi*) et (**Pb(*He,a)?"Pb*). Ces denx réactions nous
permettent d’alimenter Jes états fondamentaux et les 5 a 6 premiers niveaux excités des
noyaux 29Bj et 27Ph. Les différents niveaux d’énergie utilisés pour la calibration ont été
reportés dans le tableau (4.1). Les chaleurs de réaction (Q) indiquées sont calculées &
partir des tables de masse de Audj et Wapstra [AUDS5].

Energie d’excitation (MeV) Q (MeV)—’
1.608 | 2.826 | 3.119 | 3.638 | 4.42] -1.696
0.898 | 1.633 | 2.340 | 3.475 | —- +13.21

Noyau J
“99Bi 1 0.0 | 0.896
7Ph 1 0.0 | 0.570

TAB. 4.1: Niveaux d’énergic des noyaua utilisés pour la calibration et chaleur des réactions

de tranfert correspondantes

Une mesure complémentaire a donc été effectuée avec un faiscean d’Helium-3 bom-

bardant une cible de *®Ph avec une énergie incidente de 24 MeV. Pour limiter Jes effets
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4.2. Etalonnage en energie d’excitation

cinématiques, chaque télescope est équipé d™un collimateur de 9 mm de diametre. Le ta-

bleau (4.2) rassemble les angles solides et les efficacités des détecteurs télescopes utilisés

pour cette calibration.

Télescope | Aw (st) | Efficacité (%)
90° 0.00412 0.0328
130¢° 0.00249 0.0198

TAB. 4.2: Angles solides sous-tendus par les télescopes lors de la calibration et efficacitées

La figure (4.1) présente la matrice AE; x E, du télescope placé & 90° du faisceau.
Toutes les voies de réaction (*He,p,d,t,a) sont clairement identifiées. On remarquera la
structure discrete associée aux voles deuton et alpha. Ce sont les premiers états excités
des noyaux de recul 2*Bi et 2°7Ph. La cinématique va nous permettre de déterminer les
énergies cinétiques des deutons et des alphas associées aux différents états d’excitation
de ces noyaux. Les pertes d’énergie de ces particules dans les montages télescopes ont été
calculées & partir des pertes d’énergie tabulées par Ziegler ([Z1G77a] et [ZIG77b]) pour
les différents milieux traversés par ces particules.

Pour les deux télescopes, les zones en amplitude (AE; x E,) des niveaux de calibration
(2) sont isolées par contour graphique. Les projections AE; et E, (équivalent canaux) sont
déterminées avec une incertitude prise égale & 30. Leurs relations avec 1’énergie déposée
dans le télescope a 90° sont présentées sur la figure (4.2). Dans la limite des incertitudes
provenant du calcul des pertes d’énergies et de la détermination des amplitudes moyennes,
la réponse de chaque élément du télescope est bien reproduite par une fonction linéaire
de 'amplitude. Cet étalonnage nous a permis de reconstruire le spectre des états excités
des noyaux *®Bi et 2°7Ph. Les deux figures (4.3) présentent la distribution en énergie
d’excitation de ces niveaux observés a partir du télescope placé a 90° par rapport au
faisceau.

De cet étaJonnage découle directement la calibration de la fonction d’identification
des particules légeres. Comme nous 'avons déja signalé, nous avons préféré utiliser cette
fonction pour identifier la voie de réaction. Un exemple de cette fonction est présenté sous
forme d’histogramme sur la figure (4.4). Les zones hachurées correspondent aux domaines

de sélection des particules légeres détectées.
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Chapitre 4. Analyse des données

25ph(°He,X) 2 24 MeV et 0,,=90°
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F1g. 4.1: Graphique a deux dimensions correspondant auzx amplitudes délivrées par les

détecteurs Ey et AE; lors de Uexpérience de calibration du télescope a 90°
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zcitation

E, & 24 MeV, 90°, “Bi
E =a*Canaux +b
a=(8.60+0.01)10°
b=0.37 £0.02

£ E a24MeV, 90°,
22 - E =a*Canaux+b

[ a=(8.73£0.04)10°
7 E b=-0.36 +0.00

Pb
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3
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F1G. 4.2: Correspondance entre le calcul de perte d’énergie et de 'amplitude délivrée par

les détecteurs jonction au silicium pour les groupes d’éjectiles associés a chaque niveau
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Chapitre 4. Analyse des données

Spectre d’identification des particules Iégéres chargées (X)

proton 2%%pb(*He,X)
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FIG. 4.4: Identification des particules légéres chargées résultant de la réaction (PHe,X),
détection a 90°

90



4.8. Détermination des événements simples

4.3 Détermination des événements simples

Constitution des fichiers de traitement

Pour alléger les fichiers et réduire le temps de traitement, la contribution des Helium-
3 diffusés est éliminée puisqu’elle n’est pas exploitée et qu’elle représente plus de 90%
des événements collectés. La stratégie adoptée a été de constituer pour chaque télescope
un fichier regroupant les amplitudes AE; et [, pour identifier la voie de réaction et
calculer I’énergie d’excitation du noyau de recul. La taille totale des fichiers ainsi constitués

représente environ 1.7 Giga-Octets.

4.3.1 Détermination du nombre d’événements simples dans chaque
voie

Pour chaque télescope, la voie de réaction est identifiée par la nature de Déjectile.
I énergie d’excitation du noyau de recul est déterminée par la cinématique. Un histo-
gramme représentant le nombre d’événements en fonction de 1’énergie d’excitation est
constitué. La figure (4.5) regroupe les différents histogrammes ainsi obtenus.

Tous ces histogrammes présentent une allure monotone sur laquelle apparaissent des
structures larges. Pour les deux télescopes, cet effet de structure apparait nettement pour
les voies de réaction proton et deuton. Ces structures proviennent essentiellement du
support de carbone sur lequel repose la cible de thorium, et sont dues aux réactions
12((3He,p) *N*, 13C(3He,p)'°N* et O (°*He,p)'*F*. La contribution de cette derniere pro-
vient vrajsemblablement d’une oxydation en surface de la cible de thorium. Nous avons
déja mentionné I’existence de ces réactions parasites pour justifier notre montage géome-
trique. Leur contribution a été étudiée a l'aide d'une mesure complémentaire en bom-
bardant un support de carbone de 40 pg/cm?®. Les histogrammes correspondants sont
également présentés sur la figure (4.5).

On notera que ’on retrouve, dans les voies proton et deuton, les méme structures. Il
s’agit 15 des différents états (fondamental ef états excités bien connus) des noyaux de recul
4N, 15N et 18F dont la majeure partie a déja été observée avec les mémes réactions de
transfert [FIR96]. Les effets cinéematiques et la résolution de notre dispositif ne permettent
pas de séparer ces états qui se manifestent ici sous forme de structures non résolues. Pour
illustrer notre propos, le spectre des protons observé a 130° a été reproduit a partir de
données de la littérature concernant la réaction ?C(*He,p)"*N*. Une quinzaine de niveaux
a été prise en compte. Les probabilités d’alimentation des njveaux proviennent de celles
mesurées par Mangelson et al. [MANGS] a une énergie de faisceau de 20 MeV. Comme
le montre la figure (4.7), notre calcul reproduit correctement le spectre des protons de la

réaction dans une large plage d’énergie d’excitation.
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FIG. 4.5: Spectre brut des énergies d’excitation dans les différentes voies de réaction (en
trait plein). La contribution du support en carbone (bruit de fond) pour les différentes voies
de réactions est tracée en pointillé pour chaque voie. Le bruit de fond est présenté dans
Véchelle de Uénergie d’excitation des noyaux correspondants formés lors des réactions de

transfert sur la cible de ***Th
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FiG. 4.7: Comparaison, dans Uechelle du Protactinium-284, du spectre proton provenant
des réactions (PHe,p) du support en carbone comparé a la simulation de la réaction

2CEHe,p)**N.
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Chapitre 4. Analyse des données

Parmi ces réactions parasites, la voie 2C(*He,p)'*N* est la plus alimentée et la plus
pénalisante puisqu’elle accompagne la voie conduisant au 231Pa. Pour le télescope a 90°,
on la retrouve pratiquement sur toute la plage en énergie d’excitation avec la premiere
structure aux environs de 6 MeV (état fondamental de 1’Azote-14 et du Fluor-18). Cette
meéme structure se retrouve a 9 MeV pour le montage télescope a 130°. Nous savons
déja qu’il s’agit la d’un effet cinématique que nous retrouvons dans l'analyse des deux
télescopes. Comme le montre la figure (4.5), la contribution des réactions parasites dans
les voies deuton, triton et alpha est plus concentrée vers les grandes énergies d’excitation
et diminue rapidement avec la masse et la charge de ’éjectile.

Toutes ces voies parasites doivent étre évaluées puis soustraites des spectres simples
associés aux voies 2?Th(%He,(p, d, t, et «)). Deux méthodes ont été utilisées pour cette

soustraction. Nous allons maintenant les exposer a partir de la voie proton a 130°.
e Soustraction directe du fond carbone.

Apres normalisation sur la premiere structure a 9 MeV (figure(4.6)), les spectres
simples correspondants au bruit de fond sont soustraits des spectres simples correspon-
dant & l’expérience. Le résultat de cette soustraction est présenté sur la figure (4.8) pour

le télescope a 130°.

. 221 h(*He,p)***Pa - événements simples
107
F E(*He) = 30 MeV - 0p = 130°
| Etats excités du "°F (0.937,1.042,1.081,1.121 MeV)__|
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® L
! L
3
8 L
102 = P
E {carbone soustrait)
F e Evénements simples
- {soustraction directe du fond carbone)
10
1E
:.ﬂ..H.l.,.l..m.”|,x.|...|...|...
0 2 a 6 8 10 12 14 16
. . . . 34
Energie d’excitation du *pa (MeV)

FiG. 4.8: Résultats de la soustraction du carbone sur le spectre du Thorium
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4.3, Détermination des événements simples

On remarque qu’il reste encore un effet de structure dont les positions en énergie sont,

: ot 160V (31 18 .
compatibles avec la réaction "®O(*He,p)'®F*. La contribution de cette voie parasite a été
soustraite en localisant les minima de la sous-structure a 11.9 et 14.3 MeV. La base du
bruit de fond est alors constituée de segments de droites dont le dernier point de repere

se situe a 14.3 MeV.
e Soustraction du bruit de fond carbone par la méthode des moindres carrés.

Cette méthode repose sur I’hypothese raisonnable que toutes les structures proviennent
de réactions de transfert sur des éléments légers (carbone et oxygene). Leur contribution
est évaluée de la maniére suivante: la partie continue des spectres des voies ***Th(*He,p)
et C(°He,p) est estimée en localisant les minima dans les structures. Ces spectres de

fond (F) (thorium et carbone) sont ajustés par la fonction suivante (équation 4.14):

10a+b9:+c9:2
F(Ezc=12)= (4.14)

14 exp(—L——la ﬁv_ﬁ >

Dans cette équation, le dénominateur est introduit pour reproduire I'augmentation du
taux de comptage a faible énergie d’excitation a I’aide des parametres ajustables (a, 8 et
7). Le numérateur, avec les coeflicients ajustables (a, b et c), représente I"'augmentation
monotone du spectre de fond.

Le spectre carbone est ajouté & ce fond thorium. Le résultat est ensuite comparé
au spectre simple mesuré. Cette comparaison est effectuée par itérations successives en
ajustant les parametres (a, b et ¢) définissant le fond thorium. Cet ajustement est effectué

par la méthode des moindres carrés (équation 4.15):

2

(4.15)

5 § Ni — (fond(i)(a,b, ) + (1))
1=1 ]V?.' )

La figure (4.9) compare les spectres simples corrigés obtenus a partir des deux me-
thodes que nous venons de décrire. Globalement, elles sont en accord, avec néanmoins des
différences & faible énergie d’excitation entre 3 et 5 MeV, ou la méthode des moindres
carrés conduit a un spectre corrigé de 20 a 30% plus faible qu’avec la méthode directe.
Le méme phénomene se reproduit au-dela de 12 MeV. En revanche, I'accord est tres bon
dans la fenétre d’énergie d’excitation comprise entre 5 et 12 MeV. Cette fenétre, exprimée
en énergie de neutron sur la cible équivalente de 233Pa, se situe entre 0 et 7 MeV (énergie
de liaison du dernier neutron Bn=>5.2 MeV). Elle recoupe donc la zone d’énergie des neu-

trons allant du seuil de fission (En~0.5 a 1 MeV) a 'ouverture de la fission de seconde

chance (En~2 Bn).
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227h(*He,p)**'Pa - E(*He) = 30 MeV
E Evaluation des événements simples pour les télescopes a 90° et 130°
[ et pour les deux méthodes exposées
- (soustraction directe du fond carbone) et (méthode des moindres carrés)
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4-4. Détermination du nombre de fissions par cellule

4.4 Détermination du nombre de fissions par cellule

Les données brutes collectées lors de l'expérience sont triées pour isoler les événe-
ments présentant au moins une triple coincidence E-AE-Cellule. Les fichiers résultants
constituent la base de notre analyse.

Chaque événement contient :

pl- les amplitudes délivrées par les détecteurs AE; et L.
p2- Les numéros des cellules touchées.

p3- Le nombre de cellules touchées.

p4- Les amplitudes délivrées par les cellules.

p5- Les temps d’arrivée des signaux dans la fenétre de coincidence.

Les informations des télescopes (pl) permettent de sélectionner les voies de réaction

(p, d, t, a) et de calculer énergie d’excitation des noyaux fissionnants associes.

Les informations sur les cellules (p2 et p4) permettent de controler les amplitudes
délivrées par les cellules. Un seuil en énergie équivalent a 10 MeV a été utilisé pour rejeter
les fragments de fission fortement dégradés en énergie (diffusions multiples dans la cible
et son support) et le bruit de fond induit par le faisceau, ceci étant particulierement vrai
pour les trois cellules les plus proches de I'axe du faisceau. Pour une intensité faisceau de
70 nAe, le taux de comptage de 'ensemble des cellules se situait aux environs de 30 000

coups par seconde dont 8 000 pour Jes trois cellules situées vers l'avant.

La figure (4.10) présente, pour 'ensemble des coincidences télescopes-cellules, le nombre
d’événements fission (p3) en fonction de la multiplicité des événements bruts. Elle re-
groupe les vraies coincidences (1 ou 2 fragments détectés comme l'autorise le montage)
et les événements fortuits. Les événements de multiplicité supérieure a deux représentent

une faible fraction (quelques %) des événements enregistres.
Soustraction des événements fortuits:

Cette soustraction a été effectuée cellule par cellule a partir de la distribution des
temps d’arrivée des fragments de fission dans la fenétre de coincidence (largeur 390 ns)
déclenchée par un des télescopes (pb). La figure (4.11) présente les distributions de ces
temps d’arrivée pour trois cellules situées respectivement au-dessus, dans et au-dessous
du plan de réaction. Il s’agit des distributions brutes avant alignement en temps des diffé-
rentes voies fission. Dans chaque cas, on observe un pic de coincidence de 49 nano-secondes
sur un fond uniforme. On remarquera pour les cellules hors-plan que le pic de coincidence
présente un profil asymétrique inversé. Ces profils refletent a la fois la distribution des
points d’impact des fragments sur la cellule (effet d’angle solide) et le temps de collection

du signal électrique associé. Nous avons déja mentionné cette propriété intéressante puis-
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FI1G. 4.10: Multiplicité des événements fission
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FIG. 4.11: Temps d’arrivée du signal lors de trois coincidences télescope-cellules pour des

cellules situées au-dessus, dans et au-dessous du plan de réaction
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4.4. Détermination du nombre de fissions par cellule

qu’elle permet une mesure en position des fragments [PET98]. Par manque de moyens,
nous ne ’avons pas exploitée dans ces mesures.

La méthode de traitement de ces spectres en temps est illustrée a partir de la figure
(4.12). Deux zones ont été définies. La premiere correspond aux coincidences fortuites
(Rw), ces événements sont rejetés de I'analyse. La seconde correspond aux coincidences
vraies (T'w) auxquelles se rajoutent une fraction (~10%) de coincidences fortuites. La
soustraction de ces événements fortuits a été effectuée de la maniere suivante. Nous avons

tout d’abord étudié la structure de ces événements.

10 Fenétre de coincidence { Télescope-Cellules )
L Tw
103
L Rw Rw
\w [
=
[2]
T e
Q o
£ L
£ [
10
1...|«..|‘..!...I...I...
800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Canaux (490 ps/canal)

FiG. 4.12: Spectre des temps d’arrivée du signal dans la fenétre de coincidence télescope-

cellules

Les histogrammes (a) et (b) tracés sur les figures (4.13) présentent les distributions en
énergie d’excitation du **Pa associées aux fissions detectées respectivement dans T'w et
Rw. Ces deux distributions sont comparées a celles des événements simples de la méme
réaction présentée sur la figure (4.13) (histogramme (c)). Ces trois distributions présentent
le méme effet de structure. En outre, la forme de la distribution dans Rw est identique
A celle des événements simples. Les structures observées sont des événements de fission
fortuits associés i la détection des protons issus des réactions parasites sur le Carbone-12

et 'Oxygene-16.
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F1a. 4.13: Comparaison des événements simples bruts (¢) avee les fissions dans Rw (b) et

Tw (a)

Cette identité de forme nous a permis, apres normalisation, de calculer (équation
4.16) le nombre de coincidences fortuites (N fR(E*)) & partir des spectres simples. Cette
normalisation est effectuée en comparant les taux de comptage (R) de la zone Rw au
nombre total d’événements simples (S) associés & la méme réaction. La figure (4.14)
compare les événements simples (Ngim (E*)) avec les coincidences fortuites. On remarquera
le tres bon accord entre les deux spectres et la diminution des fluctuations statistiques
entre I et 10 MeV d’énergie d’excitation. En notant (N ff*(E*)) le spectre de particules

chargées en coincidence fortuite avec les fragments de fission s’éerira :

]Vwa<E*) - ]\/?sim(E*)'

w|

(4.16)

Le nombre de coincidences fortuites situées dans la zone des coincidences vrajes (N [T (E*))

est calculé en tenant compte des largeurs des fenétres correspondant 3 Rw et Tw (RW

et TW):

Tw

]\[j.‘T’LU(E*) — A]wa(E*)'Eﬂ?'

(4.17)
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cellule
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FIG. 4.14: Comparaison des événements simples normalisés sur le nombre de fissions

fortuites avec les fissions fortuites de Rw.

Le nombre de fissions vraies corrigées (N f¢(E*)) est obtenu en retranchant aux fissions
situées dans la zone Tw (N f*(E*)) les fissions fortuites (N f7*([£*)):

Nfe(E*) = NfP(E") = Nff™(E"). (4.18)
En remplacant N fT(E*) par les expression (4.16 et 4.17), le nombre de fissions vrales

corrigées des événements fortuits s’écrit:

R TW

Nfe(E*) = NfY(E*) - [?W‘

]Vsz'm(E*)]- (4]9)
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Cette opération a été réalisée pour les 15 cellules. La figure (4.15(a)) présente les
spectre de proton correspondant au télescope placé a 130° en coincidences avec des frag-
ments de fission. La comparaison avec la figure (4.15(b)) montre que les événements
fortuits provenant du carbone ont été convenablement soustraits. Les fissions corrigées
qui sont présentées sont sommeées sur les quinze cellules en fonction de Iénergie d’excita-
tion du noyau fissionnant. Les spectres de particules en coincidence avec les fragments de
fission pour les diverses voies de sortie et pour les deux télescopes sont présentés sur la

figure (4.16) en fonction de I'énergie d’excitation du noyau fissionnant associé.
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Fi1G. 4.15: Spectre de protons en coincidence avec des fragments de fission de la voie
232 Th(*He,p)* Pq pour le télescope placé & 13(F. (a) avant correction des événements

Jortuits et (b) aprés correction des cvénements fortuits
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1G. 4.16: Spectre en énergie d’excitation des fissions pour les différents noyaux observés
FIG. 4.16: Spect gie dexcitation des. pour les différents noyaux observés

et pour les deux télescopes apres correction des fissions fortuites.
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4.5 Calcul de I’efficacité de SAPHIR

4.5.1 Introduction

Le dispositif expérimental de détection des fragments de fission réalisé présente une
grande eflicacité mais elle n’est pas totale. A Uinefficacité géométrique (dimension finie
des cellules) s’ajoutent les effets cinématiques et de distribution angulaire des fragments
de fission émis par le noyau de recul fissionnant. La prise en compte de ces effets a été
étudiée par simulation Monte-Carlo dans le but d’évaluer Pefficacité de détection de notre

montage.

Facteur d’efficacité géométrique

Les cellules que nous avons utilisées ont une surface de ~800 mm?2 dont une fraction
constitue une zone morte pour la détection des fragments. I s’agit de la grille métallique
qui permet la collection des charges libérées par le passage d’un fragment. La structure
de cette grille de collection a été analysée a 1’aide d’un microscope. Cette analyse nous
a permis de déterminer Iimplantation de la grille et la zone morte correspondante. Elle

représente ~7.9% de la surface totale de la cellule.

Effets cinématiques

Ces effets ont été analysés a partir d’une émission isotrope des fragments dans le réfé-
rentiel du centre de masse associé au noyau de recul. L’organisation de notre programme
de simulation comprend :

e La description géométrique du montage :

- Position des cellules par rapport au plan de réaction et prise en compte des zones
mortes de détection ;

- Repérage du faisceau sur la cible pour tenir compte dun léger décalage (~2 mm) du
faisceau par rapport a I’axe géométrique du montage; et

- Description des effets cinématiques, la vitesse et l'angle de recul du noyau fissionnant
variant avec son énergie d’excitation.

La conversion de la distribution angulaire (isotrope) du référentiel du centre de masse
a celui du laboratoire (par rapport au faisceau incident) fait intervenir la masse et ]a
vitesse du noyau de recul mais aussj la masse et 'énergie des fragments de fission. Leur

masse et Jeur énergie sont extraites des distributions en masse déduites de ces mesures.
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4.5.2 Validation de la partie géométrique du pProgramme de gj-

mulation

La partie géométrique de ce programme a €t¢ validée & ’aide d’upne source mince de

*2Cf placée au centre du montage. Ceci nous a permis de contréler notre caleul et de
déterminer I'efficacité de détection de chacune des 15 cellules composant notre dispositif.
Le résultat de cette analyse est présenté sur la figure (4.17). Pour les 5 cellules situées
dans le plan de réaction et les 10 cellules hors plan, on observe un excellent accord entre
les mesures et la simulation pour ce qui est de la détermination de Pefficacité géométrique

de notre montage.

4.5.3 Effet de la distribution angulaire

Nous rappelons que ces effets ont été déterminés & partir d'une distribution initiale
des fragments de fission de nature isotrope que nous modifierons ensuite.

La simulation est effectuée pour les télescopes et les différentes voies de réaction entre
les angles de recul extrémes du noyau fissionnant. I’angle d’émission des fragments dans le
centre de masse est sauvegardé dans un histogramme d’émission H.,, (de 0° 4 180° par pas
de un degré). La détection éventuelle de I'un et/ou 'autre des fragments par une ou deux
des quinze cellules remplit quinze histogrammes de détection H b correspondant & chaque
cellule (de 0 & 180° par pas de un degré). Ils correspondent & I’angle d’émission dans le
centre de masse du/des fragment(s) détecté(s). Les rapports entre les histogrammes H}_
et I’histogramme H.,,, donnent Iefficacité de détection de chaque cellule en fonction de
I'angle d’émission du fragment dans le centre de masse (histogrammes d’efficacité H: )
Ces histogrammes constituent la base de données nécessaires pour tenir compte d’une
distribution angulaire anisotrope. Pour cela, nous avons adopté une distribution angulaire
de la forme W (0.,,,) o< (14 acos?(0,,,)). Cette loi simple a été jugée suffisante pour rendre

compte des effets d’anisotropie observés dans ces mesures.

Cette distribution va altérer notre histogramme de référence H.,, pour donner un
nouvel histogramme He,,_n,, modifié tout en conservant constant le nombre total de frag-
ments émis. La multiplication des histogrammes Héf par I’histogramme H.,,_no, puis
la somme sur tous les angles d’émission, donnent le nombre de fragments détectés pour
chaque cellule. Le calcul de Defficacité de chaque cellule est réalisé en divisant le nombre
de fragments détectés par le nombre de fragments émis. Cet effet de distribution angulaire
est bien illustré sur la figure (4.18) pour deux cellules situées aux alentours de 0° et 90°
par rapport a l’axe de recul du noyau fissionnant. Sur cette figure, nous avons reporté
les rapports d’anisotropie W(0°)/W(90°) pour une distribution isotrope (a=0) et une

distribution avec a=0.5. Pour cette derniére distribution, Pefficacité de la cellule située
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Vérification de I'efficacité des cellules

[ Simulation

O Source de °2Cf

Celluies centrales

e g g = g

Efficacité (%)
[N
f

Cellules hors plan

o] = 3] g B 5] =] =] o e
2 —
1 f—
0 il I 1 | 1 1 ] I 1 | 1 l i | | I 1 i 1 l | ] | | 1 I | f i 1 1
0 2 4 6 8 10 12 14 16

Numéro de la cellule

FiG. 4.17: Efficacité des cellules photovoltaiques determinée par simulation et avee la

source de *°*Cf
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dans la direction de I'axe de recul 0., ~ 0° a sensiblement augmenté (de 4.96 4 6.16%)

Inversement, efficacité de la cellule a §.,, ~ 90° de I’axe de recul est diminuée de 4.40 3
3.84%. La distribution des fragments modifie donc sensiblement 'efficacité de détection‘
de notre montage.

Apres normalisation, le nombre de fragments correspondant est comparé au nombre
de fragments mesurés. Pour une énergie d’excitation du noyau de recul et pour une forme
de distribution angulaire (o étant fixé), le nombre de fragments calculé est comparé au
nombre de fragments mesuré. Cette comparaison est effectuée par la méthode des moindres
carrés pour déterminer la valeur optimale du parametre a. Un exemple de cette analyse
est présenté sur la figure (4.19) ou 'on a reporté la variation d’efficacité (par rapport i
une émission isotrope des fragments) de détection des cellules en fonction de leur position

moyenne par rapport a l’axe de recul du noyau fissionnant.

Distribution angulaire

18000
[ —— W(0°YW(90°)=1+0=1 eff(0°)=4.96%, eff(90°)=4.40%

18000 W(0°)/W(90°%)=1+0=1.5 eff(0°)=6.16%, eff(90°)=3.84%
P o

14000 — erecul =19

12000 - Lot RETRITIICEL N oo

10000 - Cellule 0°

8000 ;

p000 Cellule 90°

4000

2000

T ! |

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Angle d’émission et de détection dans le centre de masse (6

cm)

FiGg. 4.18: Eﬂet-de la distribution angulaire sur Uefficacité de deux cellules situées aux
alentours de 0° et 90° par rapport a l'angle de recul du noyau fissionnant (en trait fins)

et distribution angulaire totale (en trail épais).
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***Th(°He,d)***Pa - E(*He) = 30 MeV - 0d = 90°
1.4
R Energie d’excitation(***Pa) = 11.7 Mev - 0, oo = 32°

13 1°=12.7 - y(reduit) = 0.85 - W(90°YW(0°) = 140, = 1.21

1.2 —

1.1
) i
= -
E 1
k] L
§ L
o
1 o9
E |
0 -

0.8 —

B O Données expérimentales
B ® Données simulées
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F1G. 4.19: Exemple dune mesure de distribution angulaire. Rapport des efficacités des
cellules avee el sans distribution angulaire en fontion de Uangle d’émission moyen des

fragments dans le centre de masse du noyau fissionnant (Ocnn ).

108



4.5. Calcul de Uefficacité de SAPHIR

- 10 b W(®)='|+O(0052(®> (*Th(*He,p)™Pa & ©, = 90°)
< 18
1]
51.7
s URL
o [H it i
o 1.4 biis
El i !
2 12
<
1.: v s by b by v s bes e b v by g g e b g g
6 7 8 9 10 1 12 13 14 15 16
Energie d’excitation du 2**Pa (MeV)
o ,:E_ W(®)=1+CXCOSZ(®) (*Th(’He,d)**Pa a ©, = 90°)
.:.:1.3 -
’31.7 - H
2 16 [
g:: - H HH
.g 1.4 '1} I
g 13 H } “ i i
-g 1.2?— H {}}HI {}HHH”IH;; I”iinllii
L: 5‘....I....l....|....|....|....|....|...xl....l....
6 7 8 9 10 1 12 13 14 15 16
Energie d’excitation du ***Pa (MeV)
0.53 -
0.52 g (**Th(*He,p)*>*Pa a ©, = 90°)
%o.m y
T T
i 049 ] H “HIH} 11{}1;1
048 [
047 :IH;HH;IHI;HII1IoHH1I1HH1I2HII1I3””1I4”“1|5HH16
Energie d ‘excitation du ***Pa (MeV)
053
052 _v { [] (*Th(He,d)*°Pa 3 ©, = 90°)
%0.513— } 1“
TR
ol 1;}“1 L
Eo.ae? I { {H} {} H}{}HH};};;;HH”;;
0.48 [
Ex:||||xx1|1(x||1|||||\|||||||||(|||||||l|||||||||
0.47 6 7 8 9 10 1 12 13 14 15 16

Energie d‘excitation du #3pg {MeV)

Fla. 4.20: Anisotropics mesurées (haut) et efficacilés lolales de détection des fragments
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Chapitre 4. Analyse des données

Ce traitement a été effectué pour chaque télescope et chacune des voies de réaction
que nous avons étudiées, dans le but de préciser la variation avec 1’énergie d’excitation
de la distribution angulaire des fragments et en déduire Ueflicacité totale de détection
d’un ou de deux fragments (ef f(£*)). Cette étude a été effectuée pour les quatre noyaux
fissionnant (?*'Th, 2%22%2%Pa) dans une gamme d’énergie d’excitation de 6 & 20 MeV.
Cette gamme d’énergie a été divisée en intervalles réguliers dont la largueur a été ajustée
en fonction du nombre d’événements de chaque voie (0.2 MeV pour 23223Pa et 0.4 MeV
pour **?Pa et *'Th). Nos résultats pour les noyaux 223Pa et 21Pa sont présentés dans la
partie supérieure de la figure (4.20). Comme le montre la premicre figure, les distributions
angulaires s’écartent notablement d’une émission isotrope dans toute la gamme d’énergie
d’excitation considérée. Pour le ***Pa, I’anisotropie diminue avec I’énergie d’excitation.
Pour le **'Pa, cette anisotropie reste constante entre 6 et 11 MeV puis augmente pour
atteindre un maximun au voisinage de 13 MeV. Ce comportement illustre 'ouverture de
la fission de seconde chance (***Pa(n,n’f)) qui se situe au voisinage de 11 MeV en énergie
d’excitation du noyau ***Pa: elle correspond & la fission du noyau résiduel 223Pa apres
émission d’un neutron par le 22*Pa. Il est donc naturel de retrouver une anisotropie voisine
de celle que nous avons mesurée pour le noyau 2**Pa a faible énergie d’excitation (~7
MeV). La partie inférieure de la figure (4.20) regroupe pour ces deux voies les efficacités
totales de détection en fonction de I’énergie d’excitation. Ces efficacités comprises entre
0.52 et 0.48 dépendent a la fois de la voie de réaction et de I'énergie d’excitation. Elles

sont a comparer a une efficacité de 0.484 dans le cas d’une distribution isotrope.
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4.6 Les probabilités de fission

Le calcul de la probabilité de fission du noyau ***Pa formé par la réaction Z2Th(®He,p)
9
24pa* constitue I’objet principal de ce travail. Nous avons déja défini cette probabilité de

fission & partir des différentes données mesurees au cours de ce travail. Elle s’écrit :

_ 1 Nyis(E7)
" ef [(E*) Ngm(E*) (4.20)

Pf(E")

Les nombres de fissions (Nyi,(F*)), les événements simples (Ngn,(E*)) et le facteur
d’efficacité (ef f(E*)) viennent d’étre discutés. La figure (4.21) présente la distribution
en énergie d’excitation des quantités (Nyis(£*)) et (Nsim(£™)) obtenues pour le ***Pa. La
figure (4.22) présente la probabilité de fission de ce noyau. Au-dela de 12 MeV d’énergie
d’excitation, deux estimations sont présentées compte tenu des difficultés que nous avons
rencontrées pour soustraire a haute énergie d’excitation le bruit de fond provenant du
support en carbone de la cible. Au-dela de cette énergie, les différences que nous pouvons
observer refletent donc nos incertitudes quant a la probabilité de fission du ***Pa. Entre
6 et 12 MeV, les deux méthodes conduisent a la méme probabilité de fission. Dans cette
gamme d’énergie, le profil de cette probabilité de fission est celui attendu pour un noyau
non fissile dont le seuil de fission se situe a plus d’un MeV au dela de 'énergie de liaison
d’un neutron dans le noyau **Pa. Au-dela de 11 MeV, La probabilité de fission augmente
pour atteindre son maximum autour de 12.5 MeV. Cette accroissement correspond a la
fission de deuxieme chance du noyau 2*'Pa: son énergie d’excitation est suffisante pour
qu'il émette un neutron avant de fissionner. La fission du noyau résiduel (?%3Pa) s’ajoute
alors & celle du noyau 2**Pa. Nous retrouvons la un phénomene que nous avons déja
mentionné dans I’étude de la distribution angulaire en fonction de I’énergie d’excitation.
Comme le montre la mesure, 'ouverture de la fission de seconde chance se produit pour
une énergie d’excitation égale & 1'énergie de liaison d’un neutron du noyau 2pa (5.2

MeV) plus le seuil de fission (~5.8 MeV) du noyau residuel (**3Pa).
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*2Th(*He,p)***Pa - E(*He) = 30 MeV - 6,=130°

C — Evénements simples (soustraction directe du fond carbone)
L e Evénements simples (méthode des moindres carrés)
104 o Fission corrigée )
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F1G. 4.21: Spectres simples corrigés obtenus a partir des deuz méthodes exposées et spectres
des fissions corrigés pour la réaction 232 Th(®He,p)** Pa correspondants aux télescope &
130°
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FiG. 4.22: Probabilités de fission du ?** Pa présentées pour les deuz méthodes d’évaluation

des événements simples.
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Chapitre 4. Analyse des données

4.6.1 Probabilité de fission des Protactinium 232 et 233

Les probabilités de fission des noyaux 2*?P

a et *3Pa ont également été déterminées et
comparées aux données de la littérature. Cette comparaison a été tres utile pour vérifier
notre approche expérimentale et notre méthode d’analyse. Les données antérieures a nos
mesures ont été obtenues a Los Alamos a partir des réactions de transfert identiques
a celles que nous avons utilisées et pour une énergie de faisceau de 24 MeV (énergie
maximale alors délivrée par 'accélérateur Tandem de Los Alamos).

Les figures (4.23) et (4.24) présentent les probabilités de fission des noyaux ?**Pa
(carrés ouverts) et ***Pa (cercles pleins) que nous avons mesurées et leur comparaison avec
les mesures de Gavron [GAV76]. Les mesures de Back [BACT4] concernant la probabilité
de fission du ***Pa sont également présentées en figure (4.24), elles recouvrent une gamme
d’énergie d’excitation plus limitée (5.5 a 8.5 MeV). On remarquera que nos résultats
sont en bon accord avec ces mesures et particulierement avec celles de Gavron pour le
233Pa. On notera que la probabilité de fission mesurée par Back au voisinage de 6.5 MeV
est légerement supérieure a nos mesures et a celle de Gavron. La différence, bien que
faible, s’explique vraisemblablement par la simplicité de son montage (un détecteur pour
la fission) et ’hypothese d’une distribution isotrope pour les fragments. En revanche, les
mesures de Gavron ont été réalisées avec deux détecteurs de fission dont le positionnement
lui a permis de corriger son efficacité de détection des effets de distribution angulaire.

La figure (4.25) regroupe les probabilités de fission des trois isotopes du Protactinium
(**2Pa, *Pa et ?*Pa) que nous avons mesurées dans ce travail. Pour les deux noyaux
non fissiles 2*2Pa et ?*Pa, la probabilité de fission augmente inversement a la masse du
noyau fissionnant, cette tendance refletant 1’évolution du parametre de fissilité (Z2/A).
En revanche, la probabilité de fission du ***Pa présente le profil caractéristique d’un noyau
fissile avec un maximum tres prononcé autour de 1’énergie de liaison d’'un neutron dans
le noyan ?**Pa (Bn~6.5 MeV). Cette structure reflete la compétition entre la fission et
I’émission de neutrons qui, dans cette région, domine la désexcitation du noyau composé
233Pa. L’étude de ce phénomene est évidemment inaccessible par le biais de la fission
induite par neutron a partir de la réaction *3*Pa(n,f), et illustre tout ’intérét des réactions
de transfert dans 1’étude de la fission de ce noyau fissile.

Pour conclure, ces mesures nous ont permis de déduire pour la premiere fois la pro-
babilité de fission du ***Pa. Pour les noyaux observés, les probabilités de fission ont été
mesurées pour la premiere fois au-dela de la fission dite de seconde chance, cette extension

constitue donc un point fort de ce travail.
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Fiq. 4.23: Probabilité de fission du ***Pa
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Probabilité de fission

22Th(*He,d)***Pa - E(*He) = 30 MeV
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F1G. 4.24: Probabilité de fission du **Pa
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FiG. 4.25: Probabilité de fission des Protactinum 232, 233 el 23/
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4.7 Section efficace de fission

Nous sommes maintenant en mesure de déterminer les sections efficaces de fission
des quatre noyaux que nous avons observés (**'Th, 232233:234Pa). Nous rappelons que ces

sections efficaces de fission sont déterminées & partir du produit (4.21).

—1 ‘
O'F(En) = Pf(E* = Bn 4+ é—/q—E?Z).O'Nc(E‘II), (421)

ou onc est la section efficace de formation du noyau composé A. Cette quantité est
calculée dans le cadre du modele optique. Depuis le début des années 1960, ce modéle a
été utilisé pour décrire de nombreuses réactions nucléaires, en particulier interaction d un
neutron avec un noyau dans le domaine d’énergie ou ce dernier n’est pas complétement
transparent. Le noyau est traité comme un milieu & la fois réfringent et absorbant d’ot le
nom du modele optique. Le probleme & N corps (les nucléons du projectile et de la cible)
est remplacé par un probleme a deux corps: projectile + noyau, o le potentiel central

d’intéraction est représenté par un potentiel du type: (4.22)

V=U+iW. (4.22)

La forme du potentiel de Wood-Saxon a été la plus utilisée pour représenter U. Pour
tenir compte de I'absorption, un terme imaginaire (W) est ajouté au potentiel (U). Dans
"approche phénoménologique, les nombreux parametres de ce potentiel sont ajustés pour
reproduire les sections efficaces de diffusions élastique, inélastique et totales. Jusqu’a pré-
sent, cette approche phénoménologique n’a pas permis d’obtenir un jeu unique de pa-
rametres. Ce probleme constitue avec les effets de moment angulaire déja évoqués au
paragraphe (3.1.1), le second point faible de notre approche. La figure (4.26) montre la
détermination de la section efficace de fission de la réaction #TNp(n,f) déduite de la réac-
tion de transfert ***U(*He tf)2**Np*. Cette section efficace a été calculée en utilisant les
sections eflicaces de formation du noyau composé proposées par différents auteurs. 11 s’agit
de calculs effectués entre 1960 et 1973. Ils sont comparés & la section efficace de fission du
23™Np recommandée par ENDFE/B-1IV. On notera que les écarts entre les calculs se situent
entre 30 et 50%. Au-dessus de 2 MeV, ce sont les calculs d’Andreev qui reproduisent
le mieux les données expérimentales adoptées par ENDF. Les écarts les plus importants
apparaissent au-dessous de 2 MeV. Ce probleme avait déja été remarqué par Cramer. Au
cours des vingt dernieres années, ces calculs ont considérablement progressé par la prise
en compte de la structure microscopique de la matiere nucléaire. A cet égard, le groupe
de physique théorique de Bruyéres-Le-Chatel a su développer un potentiel optique mi-

croscopique traitant les noyaux sphériques et les noyaux déformés [BAUYS] [BAUO0O] et

3
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[BAUO1]. Leurs prédictions ont été comparées avec succes a de trés nombreuses données
expérimentales et dans une plage d’énergie s’étendant de 1 keV & 200 MeV. Ce groupe de

Bruyeres-Le-Chatel a réalisé les calculs nécessaires & notre travail.

3.0 T T T . - . ; T

27Np (n, 1)

25 [238U (3H°v ")] 4 N
20k T
=
15 7
<
)
1o & i
O ENDF/B-IV
/ ~=—=Wilmore and Hodgson
Andreev et al
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—=-—Mani et ol
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FiG. 4.26: Section efficace de fission du **"Np. Les cercles correspondent aux valeurs
expérimentales recommandées par ENDF/B-1V. La probabilité de fission du noyau 238 Ny
est oblenue & partir de la réaction ***UP He if *** Np*. Les quatre courbes donnent la
prédiction de la section efficace de fission déterminée @ partir de la probabilité de fission

mesurée et de différents jeua de paramétres du modéle optique. (d’apres [WIL75])

La ficure (4.27) présente leurs résultats pour la formation des novaux composés 2*?Pa.
g ] ] 3 I

et 2Pa. Ces sections efficaces sont comparées aux calculs plus anciens (1962) effectués
par Perey et Buck [AUE62]. Ces calculs sont extraits d’une étude systématique effectuce
au laboratoire de Brookhaven pour des énergies de neutron de 0.1 a 3 MeV. Ils sont
le point de départ de la plupart des approches phénoménologiques du modele optique
développées entre 1960 et 1980. La droite en trait plein représente la valeur constante
de section efficace (3.1 barn) utilisée par les physiciens de Los Alamos. Il s’agit d'une
valeur empirique déduite de la comparaison des probabilités de fission d’une part et des
sections efficaces de fission mesurées directement par capture de neutron d’autre part. On
remarquera que cette valeur est systé‘maltiquement plus élevée que les valeurs que nous
utilisons (+11% a 2 MeV et +24% a 10 MeV).

Pour valider notre approche, il nous est apparu primordial de comparer notre mé-
thode & des mesures ou la section eflicace de fission a été mesurée directement. 11 s’agit

L 231 | = _ " .
des réactions 2°Th(n,f) et **'Pa(n,f). Ces sections efficaces de fission ont été calculées a
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F1G. 4.27: Section efficace de formation des noyaur composés des noyaux ***Pa et **Pq
d’apres les calculs de Bruyéres-le-Chatel, de Perey et Buck [AUEG2] et de Los Alamos.
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4.7. Section efficace de fission

partir des probabilités de fission des noyaux 2*'Th et ***Pa mesurées respectivement dans
Jes voies (**2Th(*He,a)**'Th*) et (***Th(*He,t)?*?Pa*). On dispose pour les deux réactions
divectes d’'une dizaine de mesures dont certaines sont tres anciennes puisque la premiere de
la réaction 2*'Pa(n,f) date de 1944! La tres grande majorité de ces mesures a été réalisée
dans une gamme restreinte d’énergie de neutron (0.1 & 3 MeV) et avec des résolutions en
énergie variant de 20 & 300 keV. Pour les réactions 2*°Th(n,f) et 21Pa(n,f), les mesures
de référence ont été pendant de nombreuses années celles de Muir et Vesser [MUI71]:
les neutrons utilisés proviennent d’une explosion nucléaire souterraine, leur énergie étant
déterminée par leur temps de vol sur une distance de 300 metres. Ces expériences font
partie d’un programme effectué aux Etats-Unis pour mesurer la fission d’Actinides de
forte activité dont font partie les noyaux *°Th et ?3'Pa (période T/, inférieure a 10°
années).

Les données évaluées de la bibliotheque ENDF sont basées sur ces mesures tandis
qu'au-dela de 3 MeV, les données proposées ont été calculées a partir d’un modele statis-
tique. Les mesures les plus récentes ont été réalisées dans les années 1980 par Plattard et
al. [PLA81] (¥*'Pa(n,l)) et Meadows [MEA83] (***Th(n,f)). Dans les deux cas, la gamme
en énergie des neutrons dépasse largement la dizaine de MeV. Les figures (4.28) et (4.29)
présentent nos valeurs de sections efficaces de fission. Elles sont comparées aux données
expérimentales citées précédemment. Pour alléger la présentation, nous n’avons retenu
outre les évaluations de ENDF et JENDL que les mesures les plus récentes.

En ce qui concerne la réaction *Th(n,f), nos valeurs sont en tres bon accord avec
Jes mesures de Meadows. Dans la gamme d’énergie de neutron de 0.5 a 7 MeV, Vallure
des sections efficaces de premiere chance est trés bien reproduite par nos résultats. Dans
cette gamme d’énergie, les données évaluées par JENDL sont inférieures de 30 % environ
5 celles de la base de données ENDF avec laguelle nous sommes par ailleurs en tres bon
accord.

Pour la réaction 2*'Pa(n.f), les données évaluées par ENDF et JENDL présentent des
écarts importants dans la gamme d’énergie de neutron comprise entre 0.1 et 10 MeV. Les
données extraites de JENDL sont certainement les plus fiables puisqu’elles sont basées sur
la mesure récente de Plattard non encore intégrée dans la banque de données ENDF-B/IL.
Comme le montrent les figures (4.29a et 4.29b), nos résultats présentent globalement un
bon accord avec la base de données JENDL. Entre 0.1 et 1 MeV, on notera que la présence
de plusieurs résonances étroites a été observée par Plattard. Elles n’apparaissent pas dans
nos mesures & cause de notre moins bonne résolution en énergie. Néanmoins, l'allure et
la valeur moyenne de la section efficace est bien reproduite dans cette gamme d’énergie.
En revanche, au-deld de 2 MeV, nos valeurs de sections eflicaces sont de 10 a 15% plus
faibles que celle dans ’évaluation de JENDL.

Cette premiere étude empirique montre que notre méthode reproduit d’une maniere
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F1G. 4.28: Section efficace de fission du Thorium-230 entre 0 et 10 MeV (a) et 0 el 3

MeV (b)
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FiG. 4.29: Section efficace de fission du Protactinium-231 entre 0 et 10 MeV (a) et 0 el
3 MeV (D)
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tres satisfaisante les mesures directes de section efficace de fission des noyaux cibles 23°Th
et 21Pa. Un tres bon accord est obtenu en ce qui concerne la détermination des sections
efficaces au voisinage du seuil de premieére chance. cet accord est important puisqu’il
montre que les sections efficaces moyennes déterminées par transfert ne dépendent pas ou
peu du mécanisme de la réaction utilisée (fission induite par neutron ou par particule légere
chargée). S’il existe un effet, il est inférieur aux incertitudes de mesure de la probabilité
de fission et du calcul de la section efficace du noyau composé (onc) (10 & 15% au total).
Il s’agit donc d’un premier résultat tres encourageant qui valide notre approche pour la
détermination de la section efficace de fission des isotopes 231 et 233 du Protactinium.
Ceci est remarquable puisque la probabilité de fission de ces Actinides légers ne dépasse
pas 40%.

La figure (4.30) présente notre détermination de la section efficace de fission de la
réaction ***Pa(n,f) et sa comparaison avec les prédictions calculées des bases de données
nucléaires ENDF et JENDL: entre 0 et 6 MeV, 'ordre de grandeur de la section efficace
est bien reproduite par JENDL. Néanmoins, le seuil de fission de ce noyau non fissile
apparait a une énergie plus élevée que ne le prévoit cette évaluation. L'évaluation de
ENDF est basée principalement sur la section efficace de fission de la réaction 2*¥U(n,f)
apres différentes normalisations suivant les gammes d’énergie de neutron. L'évaluation de
JENDL provient d’un calcul basé sur les probabilités de fission des 232Pa et 23*Pa mesurées
par Gavron [GAV76]. Il n’est donc pas surprenant que nos mesures soient plus en accord
avec cette derniere évaluation. Entre 6 et 10 MeV, nous assistons a ’ouverture de la fission
de seconde chance, les grandes incertitudes entre 7 et 10 MeV refletent I’écart entre nos

deux méthodes pour déterminer les événements simples.
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FiG. 4.30: Section efficace de fission du Protactinium-233 entre () et 10 MeV
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4.8 Distribution en masse

L’essentiel de ce travail est basé sur la mesure des probabilités de fission. Néanmoins,
la grande efficacité de détection de notre montage et I'arrangement adopté pour la mesure
de la distribution angulaire des fragments nous ont permis de détecter simultanément les
deux fragments de fission. Cette opportunité nous a donc permis de déterminer les masses

et les énergies de ces fragments.

4.8.1 Détection en coincidence des fragments

Dans le systeme du centre de masse du noyau de recul, les deux fragments de fission
sont émis a 180° 'un de Pautre. Cette direction définit ’axe de fission, et c’est la distri-
bution de cet axe de fission autour de l’axe de recul qui définit la distribution angulaire
des fragments dans le centre de masse ou dans le laboratoire apres la prise en compte
des effets cinématiques. Pour les réactions que nous avons utilisées, la vitesse de recul du
centre de masse (F/A=0.5/234~0.002 MeV /Nucléon) est tres faible devant celle des frag-
ments (E/A ~1 MeV/Nucléon). Il est alors raisonnable de penser que les deux fragments
conservent encore leur ”"colinéarité” dans le systeme du laboratoire. Dans notre montage,
les plans de cellules placés respectivement a 0° et 180¢ de I'axe de recul du noyau fission-
nant permettent de détecter simultanément les deux fragments de fission. La géométrie

de cette configuration est rappelée sur la figure (4.31).

5em Vue de face des détecteurs fissions
1 (2)
Cible 100 u glem? 22 Tp
. . 1
Support 50 p g/cm2 12 c Cellule Cellule
1 13
Détecteurs fission
Cellule Cellule
2 14
. 3
Faisceau He
———————————————— -
Cellule Cellule
3
@ Fragments de fission 15
en coincidence
avec un jectile
Feuille Aluminium

\\\ g _\ 30 um Plan de la réaction
\

Collimateur en Tantale
¢ = 9mm

| Détecteur siticium AE
Détecteur silicium E

FiG. 4.31: Configuration expérimentale utilisée pour la mesure de distributions en massc

des fragments.
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4.8.2 Constitution des fichiers de traitement

Les fichiers de traitement ont été constitués a partir des données brutes. La sélection
des événements est basée sur la triple coincidence télescope-2cellules avec les conditions
sur les trois coincidences cellules acceptées (cellules 1-15, 2-14 et 3-13). Les temps d’arrivée
du signal provenant des cellules ont été sélectionnés pour ne garder que les événements
correspondant & une vraie triple coincidence. Cette double condition sur les temps des
cellules ramene le nombre de coincidences fortuites vers des valeurs négligeables (~1%).
Les deux télescopes sont traités séparément. L’ordre des événements dans les fichiers est
le méme que celui de Pexpérience. Les fichiers de données se présentent sous la forme

suivante, avec pour chaque événement:

1- Numéro d’événement,

2- Amplitude du signal du détecteur Fi,

3- Amplitude du signal du détecteur AE,,

4- Numéro de la cellule touchée (plan (1)),

5- Amplitude du signal de la cellule (plan (1)),

6- Temps d’arrivée du signal de la cellule (plan (1)),
7- Numéro de la cellule touchée (plan (2)),

8- Amplitude du signal de la cellule (plan (2)),

9- Temps d’arrivée du signal de la cellule (plan (2)).

4.8.3 Détermination des masses des fragments

La fission est traitée comme une réaction & deux corps. Dans le centre de masse, la
conservation de la masse et de Pimpulsion s’écrit simplement par les équations (4.23) et

(4.24):

]\/[1 + ]\42 = ]\/jnoyau (423)

ot My.Ey = My.E, (4.24)

La mesure des énergies des fragments E et E; permet donc de déterminer, en prin-
cipe, les masses M; et My des fragments. Néanmoins, I’évaporation de neutrons par les
fragments empéche d’utiliser directement ces relations de conservation. En effet, cette
émission de neutrons intervenant quelques 107 s apres la scission, elle va avoir un triple

offet - elle modifie la direction et la vitesse des fragments et elle diminue leur masse. Cette
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F1G. 4.32: (a) Nombre de neutrons moyen émis en fonction de la masse des fragments
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Jonction de Uénergie du neutron ayant provoqué cette fission [NNDC]
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émission de neutrons est un phénomene bien connu de la fission qui a été étudié avec
précision pour plusieurs systemes (2*°U, 239Pu [APAG5] et 2520f [WALTT] par exemple) .
C’est le cas du nombre moyen de neutrons prompts émis par fragment v(M), que nous
avons reproduit sur la figure (4.32). On constate que la variation relative de (M) est la
méme pour tous les systémes fissionnants considérés. Nous avons utilisé cette propriété
pour construire la fonction (M) pour trois isotopes du Protactinium que nous avons ob-
servés dans ce travail. Les données de la fission de I’Uranium-235 ont été utilisées comme
valeurs de référence.

Pour la variation du nombre moyen de neutrons 7(E*) en fonction de 1’énergie d’ex-
citation du noyau fissionnant, nous avons utilisé les prévisions de la banque de données
ENDF pour le noyau 2**Pa. (figure 4.32). Faute de données expérimentales compleétes, nous
avons supposé que ces prévisions restaient valables pour les trois isotopes du Protactinium
(232D, 233Pa, 234Py).

Avant d’exposer notre méthode de calcul, nous allons présenter les corrections prises

en compte.

Correction des pertes d’énergies dans le support en carbone

Cette correction est calculée a partir de tables de pertes d’énergies [HUB90]. Un ta-
bleau de ces pertes d’énergies est constitué en fonction de I’épaisseur de matiere traversée,
de la masse et de I’énergie du fragment. Ce tableau est lu par le programme de traitement

qui va calculer la perte d’énergie correspondante.

Correction de I’effet d’entrainement du noyau

[effet d’entrainement du noyau est représenté sur la figure (4.33). Il modifie I’énergie
des fragments entre le référentiel du laboratoire dans lequel ceux-ci sont détectés et celui

du centre de masse qui donne les informations physiques.

Vitesses des fragments
dans le réferentiel du laboratoire

Vitesse
du noyau de recul

6/\\~ Axe du faiscean
________________________________________ .

™~

dans le réferentiel du centre de masse

Vilesses des fragments

Fi1G. 4.33: Effet cinématique di a Uentrammement du noyau
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Le passage du référentiel du laboratoire & celui du centre de masse s’effectue & partir

de la formule:

Eem = B (1 + Kﬁ — 2.K,.cos(0)), (4.25)

ot cos(f) est ’angle entre la direction du noyau de recul et la direction de détection du
fragment de fission dans le référentiel du laboratoire.

La valeur de K, est donnée par la formule (4.26):

‘/7*ecu1 _ Erecu,l M fragment

A"p — (426)

N vara.gment B Myecul . Efra‘gment .

Les calculs de la vitesse et de la direction du noyau de recul ont été effectués a partir des
informations apportées par I’éjectile (équations 3.8 & 3.15). Pour le calcul de la direction
du fragment de fission dans le référentiel du laboratoire, nous avons utilisé notre mesure de
la distribution angulaire et notre programme de simulation pour déterminer la direction
moyenne des fragments arrivant sur chaque cellule. La correction due & effet cinématique

est importante et atteint 4 a 8 MeV.

Réponse en amplitude des cellules

La figure (4.34) présente les spectres en amplitude délivrés par les six cellules en coin-
cidence au cours de la premiere (a) et la seconde (b) moitié de expérience. On distingue
le spectre caractéristique des fragments de fission : deux pics associés respectivement aux
fragments lourds et légers d’amplitude moyenne Py et Pr,. On notera que ces amplitudes
moyennes ont variés au cours de la mesure. Ces variations résultent du bombardement
intense des particules *He diffusées et des fragments de fissions recus par les cellules. Le
flux intégré de ces particules s’éleve a environ 107 pour les trois cellules placées & 0° par
rapport a I’axe de recul, et & quelques 10” pour les trois cellules placées & 180° par rapport
a I’axe du noyau de recul. Cette irradiation a provoqué une détérioration de la réponse des
cellules qui s’est traduite par une dérive dont nous avons pu suivre Iévolution au cours
de la mesure, a Iexception de la cellule 2 et de sa complémentaire (cellule 14) que nous
avons exclues de cette analyse. La figure (4.35) présente le déplacement dans le temps
(At =~ 2.5 heures) des amplitudes moyennes des fragments lourds (Pr) et légers (Pp)
délivrées par les couples de cellules 1-15 et 3-13. Ces dérives ont été corrigées événement
par événement pour ramener la réponse des cellules au début des mesures (Pg(t=0) et

Pp(t = 0)). Cette correction est effectuée a partir de la transformation suivante (4.27):

PrLt=0)—=Py(t=0 .
Xcor = Py(t =0) - L(iPL(t; — Pzéj‘) )(chor — Py (t)) (4.27)
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4.8. Distribution en masse

Méthode de calcul des masses

Les cellules ont été calibrées en énergie (avant et apres ’expérience) a partir d'une
source mince de 2°2Cf (b). La méthode utilisée pour cette calibration a été présentée au
chapitre 3. Nous rappelons que la réponse en amplitude des cellules dépend de la masse et
de I’énergie du fragment. Cette calibration est introduite dans le calcul itératif présenté
sur l'organigramme (4.36).

Le calcul est amorcé a partir d’une premiere calibration en énergie indépendante des
masses {c¢). Cette calibration est obtenue a partir des énergies moyennes des fragments
du *°2Cf. De ces énergies, on déduit les masses approchées des fragments. Ces masses
sont utilisées pour recalculer les énergies des fragments (d) que l'on corrige des pertes
d’énergies dans la cible (e). Les énergies dans le centre de masse sont calculées a partir
de la relation (4.25) (f). Les masses (m1 et m2) avant émission de neutrons sont ensuite
déduites a partir de leurs énergies (équations 4.23 et 4.24) (g). Le nombre moyen de
neutrons émis par chaque fragment (nl et n2) est lu dans le fichier correspondant. On en
déduit les masses aprés émission de neutrons (mlp et m2p) (h), qui sont comparées (i)
aux masses de départ (mlp0 et m2p0). Si I"écart est supérieur a 0.1 U.M.A, ces masses
(j) sont réintroduites dans (d). En moyenne, 4 a 5 itérations sont suffisantes pour remplir

la condition de convergence.

4.8.4 Présentation des résultats

Les distributions en masse et en énergie des fragments de fission des noyaux fissionnants
234Py, 233Pa, 232Pa et 21 Th en fonction de leur énergie d’excitation ont été déterminées. Le
tableau (4.3) regroupe pour chaque télescope Je nombre d’événements retenus en fonction
de Iénergie d’excitation du noyau fissionnant. Les voies les plus alimentées sont celles
conduisant aux noyaux ?*Pa et ***Pa. Pour ces deux noyaux, les distributions en masse
des fragments ont pu étre établies pour des énergies d’excitation comprises entre 0 et 30
MeV. La forme de ces distributions évolue peu avec la nature du systeme fissionnant. La
figure (4.37, (&) et (b)) présente la distribution en masse (avant émission de neutrons) des
noyaux ***Pa et ?**Pa en fontion de leur énergie d’excitation. C’est la premiere fois que
ces distributions sont déterminées. On remarque que ces distributions sont asymétriques
et le restent jusqu’a 30 MeV d’énergie d’excitation avec (Mg ~ 138 et My ~ 94). La
contribution de la fission symétrique augmente quand P'énergie d’excitation croit puisque
le rapport des rendements mesurés au sommet de la fission asymétrique et dans la vallée
de la fission symétrique (rapport P/V') passe de 12 & 3.2 pour des énergies d’excitation
allant de 10 MeV a 30 MeV. On retrouve ici un phénomene bien connu de la fission des

noyaux de la région Thorium-Uranium.
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e Lecture de I’événement

Y

l Non

Vérification de I’énergie d’excitation et du temps des cellules
Calcul de I’angle et de la vitesse du noyau fissionnant

+ Oui

(a)

Cxlul — Cxl
Cxlu2 — Cx2

Correction de la dérive en amplitude des cellules

Y

(b)

Calibration (> Cf): PL1, PHI, PL2, PH2

Coefficients de la calibration de Schmitt (a0, a, b0,b)

Y

(9]

Initialisation du calcul

Calcul des masses et des énergies initiales

Y

(d

Calcul des énergies cinétiques des deux fragments

Elp=f(Cx1, m1p0) E2p=f(Cx2,

m2p0)

Y

(e)

Correction des pertes d’énergies dans la cible

E2p — E2pc

Y

®

Correction des effets cinématiques

Elp ———— Elpcm

E2pc =™ E2pcm

()

Calcul des masses avant émission de neutrons

ml m2

(h)

Calcul des masses aprés émission de neutrons

mlp ——» ml-nl
m2p —* m2-n2

Y

Test de convergence
mlp-mlp0<0.] UM.A

Non

(i) m2p-mn2p0 < 0.1 UM.A

)

mlp ———— mlp0

m2p ——— m2p0

* Oui

Sauvegarde

Elecm=Elpcm, E2cm=E2pcm
ml, m2, mlp, m2p

FiG. 4.36: Organigramme du calcul des masses
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4.8. Distribution en masse

Nous avons rassemblé dans le tableau (4.4) les valeurs moyennes des distributions en

énergie cinétique totale (E1 + E2) et en masse de tous les systemes fissionnants observés

dans ce travail. Dans la gamme d’énergie d’excitation ot nous avons formé les différents

noyaux, leur distribution en masse se fait de maniere asymétrique. On remarquera que la

masse moyenne du fragment lourd reste constante alors que la masse moyenne du fragment

léger augmente avec la masse du noyau fissionnant. Ce comportement est en bon accord

avec la systématique de Flynn [FLY72] présentée sur la figure (4.38). En raison de la faible

statistique et des caractéristiques de I'expérience, nos résultats présentent des incertitudes

beaucoup plus importantes que les autres mesures réalisées par radiochimie.

Coincidence | télescope Exc Exc Exc Exc Exc | noyau
cellules 0-10 MeV | 10-15 MeV | 15-20 MeV | 20-25 MeV | 25-30
3-13 90° 908 10791 36093 31217 830 | **Pa
1-15 90° 867 10879 36067 31452 3154 | ®'Pa
3-13 130° 466 5738 24511 27548 844 | ¥Pa
1-15 130° 376 5948 24773 27870 3151 | #1Pa
3-13 90¢ 5650 17492 12754 5 0 23pa
1-15 90° 5516 17290 6625 525 0 233Pa
3-13 130° 1516 5715 12747 5 0 233Pa
1-15 130° 1611 5694 6680 517 0 233Pa
3-13 90° 806 2993 1610 0 0 BIPy
1-15 90° 794 2784 1733 23 0 232Pq,
3-13 130° 324 1715 1569 0 0 BiPa,
1-15 130¢ 338 1665 1598 40 0 232Pq,
3-13 90¢ 224 749 411 0 0 21Th
1-15 90° 207 210 390 246 0 217
3-13 130° 53 799 336 0 0 BITH
1-15 130¢ 49 217 309 302 0 BITh
TAB. 4.3: Statistique disponible pour les mesures de distribulion en masse.
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Distribution en masse des fragments de fission du **'Pa
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FiG. 4.37: Distributions en masse du ***Pa(a) et ***Pa(b) avant émission de neutrons

pour différents domaines d’énergie d’excitation.
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4.8. Distribution en masse

Noyau Exc massey, massey P/V E; En Ftot
(MeV) | (UM.A) (U.M.A) (MeV) (MeV) (MeV)

#4Pa | 0-10 | 95.743.9 | 138.343.9 | 9.943.6 | 65.244.6 | 99.0£1.8 | 165.746.8

24P | 10-15 | 95.4£1.2 | 138.6+1.2 | 7.640.7 | 65.142.7 | 99.0£1.1 | 165.441.9
24Py | 15-20 | 97.541.6 | 136.541.6 | 3.240.1 | 65.243.6 | 99.0+0.7 | 164.242.1

#Pa | 20-25 | 97.742.3 | 136.3£2.3 | 2.7+0.1 | 65.243.6 | 99.0£0.7 | 164.0£2.1

24Pa | 25-30 | 99.14+4.2 | 134.943.7 | 1.940.3 | 65.246.6 | 99.0£10. | 163.8£5.1

24pPa | 0-30 | 97.4£1.6 | 136.6£1.5 | 3.240.1 | 65.240.6 | 99.04+0.8 | 164.240.1

23¥Pa | 0-10 | 94.0+1.3 | 139.0£1.3 | 20.944.2 | 65.0+=1.6 | 99.1+1.5 | 165.4£2.3

2%Pa | 10-15 | 95.4+1.4 | 137.6+1.4 | 6.440.5 | 65.1+£2.2 | 99.0£0.7 | 164.4+2.7

23Pa | 15-20 | 96.6+2.1 | 136.4+2.1 | 3.640.2 | 65.14£3.6 | 99.0+1.2 | 163.9£1.6

23Pa | 20-25 | 97.5+4.0 | 135.544.0 | 2.741.1 | 65.3+£8.0 | 98.94£3.2 | 162.9+3.6

23Pa | 0-25 | 95.6£1.6 | 137.44£1.5 | 5.54+0.3 | 65.1£2.2 | 99.04£0.5 | 164.3+£0.9

22Pa | 0-10 | 93.54£3.4 | 138.5+3.5 | 22.411. | 65.1+1.9 | 99.0£1.9 | 165.4+6.8

Pa | 10-15 | 94.241.5 | 137.8+1.5 | 7.74£1.4 | 65.1£2.9 | 100.0+2.1 | 164.6+5.6

2Pa | 15-20 | 95.742.7 | 136.3+2.7 | 3.0+£0.5 | 65.04£3.9 | 99.0£1.4 | 163.7£2.7

*2Pa | 0-20 | 94.840.6 | 137.240.4 | 5.54£0.6 | 65.0£0.5 | 99.0£1.3 | 164.3+3.5

BITh | 0-10 | 92.6+4.9 | 138.4+4.9 | 9.143.2 | 65.0+7.1 | 99.04£3.3 | 163.0+12.3

BITh | 10-15 | 92.0+£3.8 | 139.04+3.8 | 9.84£2.0 | 64.0+£3.0 | 99.0+1.8 | 162.7£7.4

BITh | 15-20 | 94.745.4 | 136.3+4.6 | 3.1£1.1 | 65.046.3 | 98.8£2.7 | 161.4£2.1

BITh | 0-20 | 93.3+2.5 | 137.7£2.4 | 5.5+£1.1 | 64.1+1.2 | 99.0£2.3 | 162.4£2.1

TAB. 4.4: Résultats des distributions en masse des fragments avant émission de neutron.
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Jonction de la masse du noyau fissionnant.
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Chapitre 5

Interprétation des résultats

Sommaire
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Dans ce dernier chapitre, nous présentons l’analyse théorique de la section efficace
de fission de premiere chance du ***Pa (En <5.5 MeV). Le but de cette analyse est la
détermination des barrieres de fission du noyau fissionnant ?*Pa inconnues jusqu’a ce
jour. Notre approche se situe dans le cadre de la formation du noyau composé puis de
sa fission. Le calcul des différentes voies de désexcitation du noyau composé 234Pa a été
effectué a partir du formalisme de Hauser-Feshbach [HAU52].

Nous supposons que la fission se produit en deux étapes qui comprennent la formation
du noyau composé puis sa désexcitation par émission vy (capture) ou par émission d’un
neutron (diffusion inélastique) ou encore par fission. La section efficace de fission peut

s’écrire alors sous la forme [BARTT]:
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Chapitre 5. Interprélation des résultats

F;’W(En)
TV (En) + Ty (En) + " (En) |’

orp(En) = onc(En).Zyx|a(En, J,T) (5.1)
(i) o onc(En) est la section efficace de formation du noyau composé ?**Pa a 1’énergie
incidente de neutron En.
(ii)a(En, J, ) décrit la distribution des états (J,m) du noyau composé, et
(iii)F;’ﬂ(En), F{,’”(En), T/7(En) représentent les largeurs moyennes de désexcitation

associées respectivement aux voies de sortie fission, capture et émission de neutron.

5.1 Section efficace de formation du noyau composé

Dans cette partie, nous allons préciser le formalisme utilisé pour calculer la section
efficace de formation du noyau composé: on¢.

Soit A-1 le noyau cible de spin s, de projection m, et de parité ..

Le neutron incident présente un spin intrinseque s;,=1/2, de projection m,, et de parité
m,=+1. Par rapport a la cible, ce neutron présente un moment orbital 7 dont la projection
sur ’axe du faisceau (axe de quantification) est m, = 0.

Le moment angulaire angulaire total transféré par le neutron est 7 = £+ &5, avec m; =
My. La probabilité de trouver le neutron dans I’état |jm; > en couplant les états (£ ;my)
et (s, 3my) est donnée par le carré du coeflicient de Clebsch-Gordan < £0s,m,,| Jgmy >2.
Pour des neutrons dans 1’état |7m; >, la section efficace de formation du noyau composé

s’écrit ;

[
[N]
~—

oNC(SamaTng) = 7N TH(En) (20 + 1) < L0s,mp)jm; >2 . (5.
"

Les T; sont les coefficients de transmission pour des neutrons d’énergie En et de
longueur d’onde réduite X . La probabilité de former le noyau composé dans 1’état de
moment angulaire |JM > par couplage des états [jm, > (neutron) et |s.m. > (cible) est
donnée par: < jmys.m.|JM >%, avec M = m, +m. et |j —s.| < J < |7+ s.|.

Les neutrons incidents et la cible ne sont pas polarisés. Les deux sous-états magnétiques
du neutron (m, = £1/2) sont donc également probables ainsi que les différents sous-états
magnétiques m. du noyau cible; on peut donc effectuer une moyenne sur ces différentes

possibilités [SICT76] :

TR

(2577. + 1)(25c + 1

onc(JMn) = )Z (2.(/+1).5(7rn,7rc,(——1)ﬁ,7r).
¢
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5.1. Section efficace de formation du noyau compose

> T} > < AImysamylim, >? > < jmaseme| JM >? . (5.3)
J

mMn Me

Les sommations sur j et m,, sont effectuées en tenant compte des valeurs particulieres
des coefficients Clebsch-Gordan. La section efficace de formation du noyau composé est

alors donnée par l'expression :

< J]\rc(E*,J, ]\4,%) >=

X1k (En).s(re )5 (s, — | =
S+ T (s =gl < 7 <Jset 5]
: 041 1
+> 0 8(me, (—1)[,7r).((£’ + 1).Tf+2 (En). > < (£+ 5)?7171567710|J]\4 >?
=0 My Me “
-1 1
—i—L’.Tf 2(En). > < (- 5)?7171&77%]]]\/[ >2> (5.4)
MpMe
Les fonctions § qui apparaissent dans ces expressions assurent la conservation du spin
et de la parité. Les coefficients de transmission TgZCil/Q(En) que nous avons utilisés sont

ceux calculés par le groupe de physique théorique de Bruyeres-le-Chétel. Ges coefficients
sont présentés sur les figures (5.1) pour le noyan composé 234Pa.

La section efficace totale de formation du noyau composé est donnée par la relation:

+J
<onc(En)>=>_ > <onc(En,J,Mm)>

Jm M=—J

—~
[ahy ]
Tt

—

Sa variation en fonction du spin J et de parité m avec I’énergie des neutrons incidents
est présentée sur la figure (5.2) ol sont tracées les contributions des différentes valeurs du

moment angulaire total J en fonction de I’énergie du neutron incident (En).
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FiG. 5.1: Coefficients de transmission Ty (En) du noyau composé Protactinium-234 d apres

les calculs de Bruyéres-le-Chatel




5.1. Section efficace de formation du noyau composé
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5.2 Désexcitation du noyau composé

Dans cette partie, nous supposerons que les seuls modes de désexcitation du noyau
composé sont 1’émission d’un neutron, I’émission y (capture radiative) et la fission comme

cela a été présenté sur la figure (3.3).

5.2.1 Désexcitation du noyau composé par émission d’un neu-
tron

Nous supposerons que l'émission d’un neutron ne modifie pas I'état de déformation
du noyau composé. Nous supposerons également, conformément au schéma présenté sur
la figure (3.3), que ’émission d’un neutron se fait, depuis le premier puits de potentiel du
noyau composé A vers celui du noyau cible A-1.

Dans ce cas, la largeur partielle < Y™ (E*) > pour la désexcitation du noyau composé

dans P’état (J, 7, E*), par émission d’un neutron, s’exprime par la relation:

< T (E* .
) > S pde e - B, (5.6)

27—
<Dy (E7) > 7

N J, , . . .
on < D?T(E*) > est I'espacement moyen des niveaux dans le premier puits du noyau
;N s . . . [
composé & énergie d’excitation (E*). Le coefficient de transmission T T(E* — E;) corres-
N o . ! !
pond & la transition laissant Je noyau résiduel (A-1) dans 'un des eta.ts (J', 7', E;). En

sommant sur les états accessibles du noyau résiduel on obtient:

< T (E*) VAT Y , L,
L S S S L LG E DX
D ( ) > BJx j=l0-J' [¢=]i-1/2|

ot T/(E* — E;) est le coefficient de transmission dun neutron d’énergie (E" — E;)
émis avec le moment angulaire orbital ¢ et emportant le moment angulaire 7. La fonction
§(m, 7', (=1)) assure la conservation de la parité.

Pour une énergie d’excitation supérieure a plusieurs centaines de keV, les niveaux
discrets du noyau résiduel sont suffisamment nombreux pour les remplacer par une densité
continue p(J', 7, E"). Le calcul du nombre de voies eflectives comprendra une intégration
sur les niveaux continus plus une sommation sur les niveaux discrets de basse énergie du

noyau résiduel (£y <800 keV).

<IJ™(E") >
< Dy (E*) >
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5.2. Désexcitation du noyau compose

E* Bn J+Jf .j+1/2
K .
/ Z Z 5(.71-77”7(_1) )P(Efa Jf,ﬂf)T(;](En)dEf

Eq J=ld=Js| e=i-1/2]

J+J i+1)2

+ 3 Y Y THEL)S(mmy, (-1)). (5.8)

E'J'w j=|J-J | t=1i-1/2]

5.2.2 Désexcitation du noyau composé par émission gamma

Nous considérons également que I’émission d’un rayonnement gamma ne modifie pas la
déformation du noyau composé et que la transition s’effectue entre deux états du premier
puits du noyau composé A.

La largeur partielle < Fi’”(E*) > associée a la désexcitation du noyaun composé par

émission 7y est obtenue par sommation des différentes transitions possibles :

< FJW(E*)
D.] K E*
En 1952, Blatt et Weisskopf [BLA52] ont établi la théorie de I’émission y a partir du

modele a particules indépendantes. Elle correspond a la transition d’un état de particule

_ Z TI7(E). (5.9)

a un autre de plus faible énergie. L’intensité de la transition v dépend de sa multipola-
rité (¢=1, 2, .... ). Dans ce modele, les transitions dipolaires électriques E;(£ = 1) sont
favorisées par rapport aux autres transitions (M, Ey, My, ete...) (I (£)/Ig(£) ~6 1077
et Igy/Igy ~1.5 1073, ot I; est l'intensité de la transition 7).

Aux énergies d’excitation considérées (E* >5 MeV), les états de particules n’existent
que sous forme de composants sur un grand nombre d’états du noyau composé, ceci
permet d’utiliser I'approche statistique de Weisskopf: la largeur moyenne d’émission de
rayonnements v dipolaires électriques < T T(E*, J,m) > d’un niveau composé {(E*,J, )

vers un état final (E',J', —m) peut s’écrire:

<T E7) >
o7 > ”JETI( )> o A2 3 (5.10)
< Dy (E*) > A '
ot A est le nombre de masse du noyau composé et E, = E* — E' I"énergie de la

transition.
Pour un noyau composé dont ’énergie d’excitation atteint plusieurs MeV, la largeur
de désexcitation gamma est la somme des largeurs partielles correspondant aux différents

états finaux possibles:

< 1‘\J7‘ E*) > X J+1 E* , , ,
27 ———(———)— =C > p(E,—m,J))(E*— E)°.dE . (5.11)
< Dy"(E*) > Jy=d—1"°
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La constante de normalisation C est ajustée de fagon a reproduire la largeur moyenne
d’émission gamma mesurée dans le domaine des neutrons de résonance (< Iy >~40 meV)
[HUS81].

Comme pour la désexcitation par émission de neutron, la sommation sur les niveaux du
noyau résiduel est remplacée par une intégrale sur les densités de niveaux continues. Nous
avons négligé les transitions vers les états discrets de basse énergie dont la contribution

est tres faible.

5.3 Probabilité de fission

‘Notre objectif ici est de décrire I'allure moyenne de la section efficace de fission. Nous
négligeons donc tout effet résonnant associé & la pénétrabilité de la double barriere de fis-
sion (aux effets de résolution pres, nous n’observons pas de résonances dans nos mesures).
Nous rappelons les hypotheses suivantes adoptées pour décrire le passage de la double
barriere de fission.

- La fission se produit en deux étapes successives et indépendantes: traversée de la
premiére barriere (A) suivie de la traversée de la seconde barriere (B).

- On néglige ’émission v et I’émission de neutrons dans et & partir du puits intermé-

diaire séparant les deux barrieres.

vip) |

Chemin 0 (P? )

Chemin 1 (Pll )

2
Chemin 2 (Pf)

\

FiG. 5.3: Représentation schématique des oscillations de déformation du noyau

On considére, a U'instant t=0 un état du premier puits (déformation de I'état fonda-
mental). La probabilité de fission de cet état P} (chemin 0 sur la figure (5.3)) est décrite

par:
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I, s
:_A;.__H 5 } Py P (5.12)
FA + Fn + F'y m ' .

L : o g
ot I'y et T'p sont les largeurs partielles associées i la traversée des barrieres (A) et

pgz[

(B) respectivement du premier au second puits et du second puits & la fission. (F—A est
la. largeur partielle associée a la traversée de la barriere ( A) du second au premier puits.
[, et Iy sont les largeurs partielles associées respectivement a 1’émission d’un neutron et
d’un v depuis le premier puits. .

Le premier et le second terme du second membre de I’équation (5.12) correspondent
respectivement a la probabilité du passage du premier au second puits ( Py ;r) et du second
puits a la vallée de fission { Prr,s), ¢’est-a-dire la probabilité de traversée des barrieres (A)
et (B). Le noyau dans le second puits peut revenir dans le premier puits, la probabilité

de cet événement ( Py 1) peut s’écrire:

Py = ¥ (5.13)

Apres le retour dans le premier puits, il peut refranchir la barriere (A) et fissionner

(chemin 1), la probabilité de fission Py s’écrit alors:

Py =P} + {PI,ILPH,I} : [PI,H-P]IJ] =P+ P (5.14)

Apres n retours, il vient :

1 n
Pf = P],]’].P]],f l:l -+ <P]’H.P]],]> + ...+ <P]’H.PH’]> ] (515)

en posant:

T = P]’H.P]])] <] (516)

On voit apparaitre la série:

donc:
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b I, I (1 i >—1 5.18)
_ — 5
R D TR TR i (Th + T + D) (Fa +T3)
=
b A% <(E+@)(FH+FW)+FAFB>—1 (519)
f - Bl al Ty *
(Ta+ T + D) (T% +T5)°\ (T4 + T + Ty (s +T5)
R
= Lal's (5.20)
(Cn + ) (Ta + T5) + TAT
a5/ + T8)
Py = == (5.21)
Lo+ T, 4 AL2
I'a+I'p)

En définissant la largeur partielle de fission (I'y) comme (5.22), on obtient I’expression

simple de la probabilité de fission (5.23):

il

I, = e (5.22)

I'y

= - 5.23
F'n. + ny + 1—‘f ( )

Py

. = = s , .
Les largeurs partielles (I"4, I(j et I'g) associées a la traversée des barrieres A et B sont

calculées a partir de I'expression proposée par Bohr et Wheeler [BOH39).

I = !

T e (B (B d 5.94
- 2mpas(E*, J, ) /_OC, dO ( —( fri-é)) €, (5.24)

ot pgs(E*, J,m) et p! ™ (E*— B f—¢) sont les densités de niveaux (J,7) respectivement
a I’énergie d’excitation £* dans le premier puits du noyau composé A et a l'énergie
E* — Bf; — e au sommet de la barriere i. Chaque barriére ¢ est associée & une parabole
inversée dont la pénétrabilité P;(e) est calculée a partir de ’expression de Hill et Wheeler

[HIL53] :

Pi(e) = (1 +e:c])[~—6727r]>~1. (5.25)

Wy

B [; est la hauteur de la barriere de fission ¢, elle correspond & une énergie de défor-

mation du noyau composé que I’on doit soustraire a I’énergie d’excitation initiale E*.
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L’énergie d’excitation disponible s’écrit alors £* — B f;, elle se partage entre les degrés
de liberté intrinseques et collectifs (énergie cinétique £ dans la voie fission). Au sommet

de la barriere de fission, I’énergie d’excitation intrinseque s’écrit :

E* -~ Bfi—« (5.

avec —oo <& < E" — BY; (5.

Les valeurs négatives de € correspondent a la traversée de la barriere de fission par

effet tunnel.

5.4 Les densités de niveaux

Toutes les voles de désexcitation que nous avons présentées font intervenir les densités
de niveaux du noyau fissionnant (A) et du noyau résiduel apres émission d’un neutron (A-
1). Ces densités de niveaux doivent étre calculées pour des formes du noyau correspondant
a leur état fondamental (noyaux A et A-1) et pour les déformations associées au passage
de la premiere et de la seconde barriere du noyau A.

Notre calcul repose sur 1’expression suivante:

1 .
pE", J,m) = SROE, J)pind ) (5.25)

Le facteur 1/2 rend compte de I’équipartition des niveaux en fonction de leur parité
(m=4/-). pine(E*) désigne la densité des états intriseques excités. R(E*, J) rend compte
de I'accroissement des densités de niveaux intrinseques di aux eflets collectifs.

Pour un gaz de fermions (neutron et proton) a symétrie sphérique et dont les niveaux
excités sont régulierement espacés (modele du gaz de Fermi), la densité totale des niveaux

peut s’écrire:

. Jmexp(2y/a(Br = xA))
p(l") = =— -
12 @ /A(E — yA)/A

(5.29)

oll a désigne le parametre de densité de niveaux.

E* — xA désigne ’énergie d’excitation effective apres correction des effets d’apparie-
ment (yA). A partir de la systématique, nous avons utilisé dans ce travail AN = AP =
A = 12/\/A. Selon la parité en N et Z du noyau, I’énergie d’excitation effective peut
s’écrire :

E* — 2A pour un noyau pair-pair (y=2)
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E* — A pour un noyau impair (xy=1)

E* pour un noyau impair-impair (x=0)
La densité de niveaux excités p(E*,J,m) pour une énergie d’excitation £*, un spin J

et une parité m peut s’écrire sous la forme:

pE, J,m) = 5 p(B) = (5.30)

Cette relation suppose que la distribution de spin est de forme gaussienne caractérisée

par la variance o (parametre de spin "cut of f7). Ce parametre de spin “cut of f* suit

avec I’énergie d’excitation une loi du type:

(5.31)

on & est le moment d’inertie rigide d’un noyau sphérique de masse A et de rayon

R = 1.2AY? fermis soit :

S = gA.R2 = 9.651072 A5/3 MeV
5 ' he?

(5.32)

Dans le cadre de ce modele simple, la seule variable est le parametre de densité de
niveaux a. Les densités de niveaux absolues sont obtenues a partir de I'espacement moyen
(D,) des résonances neutroniques observées par capture de neutrons pour des énergies
d’excitation légerement supérieures a 1’énergie de liaison (Bn) du neutron capturé.

Dans le domaine des Actinides, "intervalle en énergie ou sont observées ces résonances
est au maximum de 1 keV. Les neutrons incidents ont essentiellement le moment angulaire
orbital ¢=0.

Pour un noyau cible de spin J.(# 0) et de parité 7., les résonances (ou les niveaux) ap-
partiennent a deux familles de moment angulaire et de méme parité (7.). Leur espacement

moyen (D,) est défini par:

o 1
T - , 5.33
/)(E*,JC—}—l/Q)ﬂ'C)—i—P(E*,JC—l/?,ﬂc) (O )

Pour un noyau cible pair pair (J, = 0), elle s’écrit :

— 1
D, = —
(B = B, 1/2.7.)
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Fic. 5.4: Le parameétre a apparaissant dans la formule de densité de niveauzr du gaz de
Fermi a été délerminé par comparaison avec les espacements moyens observés dans les
résonances de neutrons lents (valeurs indiquées par o) et des spectres d’évaporation (va-

leurs indiquées par X ). La figure est basée sur lanalyse de Frba et al. [ERBG1].

La figure (5.4) montre I’évolution du parametre de densité de niveaux a en fonction
du nombre de masse A des noyaux pour des énergies d’excitation £* voisines de I’énergie
de liaison (Bn) d’un neutron (E* ~ Bn). On constate une évolution linéaire de a en
fonction de A, avec néanmoins une diminution brutale au voisinage des noyaux comportant
une ou deux couche magique en protons et/ou en neutrons. Le comportement moyen du
parametre a est bien représenté par 'expression linéaire @ = A/8 incompatible avec la
forme ¢ = A/13.5 prévu par le modele de Fermi. Ceci montre que le parametre de densité
de niveaux « est plus élevé que ne le prévoit ce modele.

De nombreuses études expérimentales et théoriques suggerent que ce phénomene peut
étre attribué aux effets collectifs qui viennent ajouter des niveaux excités.

Ces effets collectifs sont introduits dans nos calculs de la maniere suivante. Compte
tenu des déformations mises en jeu, nous n’avons tenu compte que des effets collectifs
associés a la rotation du noyau fissionnant autour d’un axe perpendiculaire a son axe de
symétrie (axe de fission).

Chaque état intrinseque (1) est la téte d’une bande de rotation caractérisée par la
projection K du spin J sur ’axe de symétrie.

(C’est ainsi que pour un noyau pair-pair a symétrie axiale on obtient une bhande de

rotation caractérisée par :

J=K K+1,..s1K %0
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J=0,24,.s1K=0

Par rapport & la téte de bande, 1’énergie de ces niveaux de rotation est définie par:

*(JIK hz -
B = s (U4 1)~ K7) (5.35)

Y X . . . . T ’ . L
olt &, est le moment d’inertie perpendiculaire par rapport a l'axe de déformation du

/ . 5 . . el 7 . : YAcriTe *
noyau. A une énergie d’excitation E*, la densite des niveaux de spin J peut alors s’ccrirve:

1 . .
p(4*’J)::§ }: pr(E* K, J) (5.36)
K=-J
avec .
pr(E*,J, K) = p; [E - E}}”K)} (5.37)

ou p; est la densité de niveaux intrinseque :

Compte tenu des faibles moments angulaires mis en jeu dans nos mesures (J < 10Ah),
les énergies de rotation sont faibles devant énergie d’excitation du noyau, c’est-a-dire:
Ep << B,

Dans ces conditions, la densité de niveaux p(E*,J) peut alors s’écrire sous la forme

proposée par Bjgrnholm, Bohr et Mottelson [BOH98]:

1 p(EY E K? J(J+1)— K?
oI S W R s S cap| — ——— — ) 5.38
pE LT~ 5 e ) () 2B (5.38)

Dans cette expression, aﬁ et o représentent les parametres de spin "cut of f7 pour la
distribution des projections des spins sur les axes parallele et perpendiculaire a I'axe de
symétrie du noyau fissionnant. Ces quantités sont reliées aux moments d’inertie Sy et 1

par les relations suivantes:

2y S [ET = XA ey S JET XA
o(E7) = 2\ et JJ_(E)~E§— - (5.39)

oll a représente le parametre de densite des niveaux a ’énergie d’excitation I”.
Si I’on suppose que K2 est négligeable devant le terme (1/(20%(E")) - 1/(20% (E*))),

nous obtenons l’expression suivante :

&2

Py
]

o 1pi(E*)2J +1 [ LNJ+1W
E*. J )~ o= — TP |~ 5o 5.40
P( . ,T) 9 \/87 U”(E*)Ul]) 2 i( 4*) (O )
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Alors que pour un noyau déformé, la densité des niveaux sans tenir compte de la

rotation conduirait a:

1 ps(B*) 20 4 1 J(J+1)
B J,m) ~ = M [-___—} 5.41
P I~ o o A 7L 207 () o)

La prise en compte des effets collectifs se traduit ici par une angmentation o (B*) /oy (E*)
de la densité des niveaux intrinseque.

Pour une énergie d’excitation correspondant a I’énergie de liaison d’un neutron, o1 (E*)
et o(L*) sont proches de 5-6h, le facteur d’accroissement des densités de niveaux intrin-
seque est donc de 30 environ.

Il nous reste maintenant a définir la densité de niveaux intrinseque p;. Nous avons
pour cela utilisé une expression analytique de ces densités qui dérive de Papproche phé-
noménologique proposée par Ignatyuk et al. et reprise ensuite par de nombreux auteurs
([IGN75b], [IGN79], [1LJ92], [IGN93], [JUN9S]). Cette approche repose sur une modéli-
sation du comportement du parametre de densité de niveaux a en fonction des effets de

couches (AS) et de I’énergie d’excitation. Cette modélisation est représentée par:
1 1

AS

S p() (5.42)

a(B7, N, Z) = a(N, 2)(1 + =

ot AS est la correction de couche dans I’état fondamental du noyau A = N+Z, f(E*)
est un facteur d’amortissement qui tient compte de la disparition des effets de couches
avec I'énergie d’excitation.

Lorsque ces effets de couches ont disparu, le parametre de densité de niveaux tend

vers la valeur asymptotique:

a(N,Z) = aA+ (A3 (5.43)

Dans cette expression, le premier terme est proportionnel a la masse A du noyau, le
second tient compte des effets de surface ( A?/3). Les parametres o et § sont des parametres
ajustés sur les espacements moyens des résonances.

A partir de la densité des niveaux excités intrinseque du modele du gaz de Fermi (5.29)

on peut écrire:

_ meap(2va.U)

pilE7) = 12 ql/a.s5/4 (5:44)
~ Ai
avec a = a(l + Tfs—wf(U)) (5.45)
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ot U désigne I"énergie d’excitation effective du noyau excité apres correction des effets
d’appariement: U = E* — yA. Indépendamment du facteur d’amortissement f(U) on
notera une augmentation du parametre de densité de niveaux (a > @) pour une correction
de couche positive (effet d’anticouche) et une diminution (a < @) pour une correction
de couche négative. Pour le parametre de densité de niveaux asymptotique @ et le fac-

teur d’amortissement f(U), nous avons adopté les expressions proposées par Ignatyuk

(IGNT75al], [SCH82]):

?

&= 0.0734 + 0.0954%° (5.46)
fU) =1—exp(—U) (5.47)
1/3
ou l = 0.4A~ (5.48)
v a

5.4.1 Définition des effets de couches utilisés dans ce travail.

Les densités de niveaux doivent étre calculées a différentes déformations du noyau
fissionnant : dans son état fondamental (G.S) et au sommet des deux barrieres de fission
(A) et (B).

Dans le cadre du modele macroscopique-microscopique, la correction de couche a la

déformation (i) est définie par:

AS(i) = Vies (3) = Vigm (4) (5.49)

ot Vjes(7) désigne ’énergie totale de déformation du noyau a la déformation (7). Vigm ()
représente la contribution macroscopique (goutte liquide) a I’énergie totale du noyau.

Les hauteurs F4 et Ep des barrieres (A) et (B) sont comptées a partir de I’état
fondamental (G.S) du noyau fissionnant. Cet état fondamental est déformé: son énergie,
mesurée par rapport a 1’état fondamental sphérique de la goutte liquide, représente la
contribution (F o) des effets de couches a la masse totale du noyau déformé dans son
état fondamental. Les hauteurs des barrieres sont définies a partir des relations suivantes

dont les différents parameétres sont définis sur la figure (5.5):

EA = V}dm(ﬁA) - quﬁcro + AS.A (550)
EB - \”}dm(ﬁB) - Emicro + ASB (551)

Dans notre analyse, les effets de couches AS,4 et ASp interviennent dans les densités

de niveaux pa et pp au sommet des barrieres (A) et (B). Nous savons que ces effets
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VB )

E(B)=V, (B)-E _ +ASy

micro

Vldm (BB)
/’/ Viam (B
Emicro ll%/ \\\ p
B (&)=02 B,()=04 By (e, =08

FiG. 5.5: Représentation schématigue des différents paramétres permettant de définir la

hauteur des barriéres de fission.

de couches sont a lorigine de la double barriere de fission, Leurs valeurs absolues sont
comprises entre 1 et 2 MeV. Pour illustrer notre propos, nous avons reporté sur les figures
(5.6) les corrections de couches en fonction du numéro atomique 7 du noyau fissionnant
dont le nombre de neutrons est fixé a N=144, donc tres proche du ***Pa(N=143). Cette
figure est extraite de la systématique de Bjgrnholm et Lynn [BJO80]. Deux estimations
(expérimentale et théorique) sont présentées.

Pour les noyaux dont les barrieres de fission ont été mesurées, les effets de couches
(AS4=E5") et (ASp=FE3"!") sont obtenus par soustraction de la goutte liquide & la
déformation correspondante. La composante goutte liquide (Vg (7)) est calculée pour
deux formulations de la goutte liguide: celle dite de Lysekil ({iquid drop) (1967) et celle
plus récente dite ”droplet model” (1977). Ces deux approches prévoient des corrections
de couches AS4 et ASp positives [BJOSO0].

Pour la version la plus récente de la goutte liquide (droplet model), les valeurs moyennes
des effets de couches ASG et ASE se situent au voisinage de 2 MeV et 1 MeV, respecti-
vement, pour Z=91.

Les estimations théoriques sont basées sur un calcul du type Strutinsky en utilisant
différents puits de potentiel (Woods-Saxon ou puits carré convolué par un potentiel de
Yukawa). L’influence de la rupture de symétrie axiale (y-Asym) ou de 'asymétrie de masse
(pear-Asym) apparait clairement sur les figures présentées. Pour les Actinides légers dont
le 24Pa fait partie, il est admis que le noyau conserve sa symétrie axiale (y Sym) a la

premiere barriere et présente une asymétrie de masse (pear-Asym) a la seconde barriere.
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Fic. 5.6: Comparaison expérimentale (lignes en pointillés) et théorique (lignes en conti-
nues) des corrections de couches au sommet des deus barriéres en fonction du nombre de

protons.

Les effets de couches calculés (AS, = 1 MeV) et (ASp = 0 MeV) sont toujours positifs
mais plus faibles (1 MeV) que ceux extraits de Pexpérience.

En ce qui concerne les effets de couches dans 1’état fondamental, ASgg, les estimations
expérimentales et les prévisions théoriques prévoient des corrections de couches négatives
dont les valeurs absolues sont comprises entre 0.5 et 2.5 MeV & Z=91. En raison de cette
dispersion, il nous a paru plus raisonnable d’assimiler ASgs a la différence de masse
du noyau **Pa par rapport a la goutte liquide sphérique. Cette valeur que nous avions
appelée plus haut F,,., a été extraite de la dernjere table de masse de Moller et Nix
[MOL95] basée sur la formule goutte liquide dite "droplet model” .

Les moments d’inertie ¥, et 3y ont €té calculés pour les déformations correspondant a
I'état fondamental des noyaux A et A-1, et pour les deux barrieres Iy et Fg. Nous avons
utilisé les calculs de Howard et Moller déja présentés sur la figure (2.12). Ces calculs
prévoient des déformations proches de Bes(ez) ~0.2 dans le fondamental, Bales) ~04
pour la premiere barriere et de fg(e,) ~0.8 pour la seconde barriere. Ces déformations
correspondent a I’élongation quadripolaire £, du novau dans la voie fission. Tl s’agit pour
les barricres (A) et (B) de déformation moyenne sur lesquelles s’accordent la plupart des
calculs théoriques. Il n’existe évidemment pas de mesure directe de ces déformations au
sommet des barrieres. Les déformations (quadrupolaires) de I’état fondamental des Actj-

nides (dont celles des Protactinium) ont été mesurées : elles sont proches de la valeur fg.g
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~ 0.2 adoptée dans ce travail. Dans la région des Uranium et des Plutonium ott le moment
quadrupolaire électrique des isomeres de fission a été mesuré, la déformation du second
puits correspond a e, ~ 0.6 [MET80]. Dans la région du Thorium et du Protactinium,
le sommet de ’énergie potentielle goutte liquide coincide avec la deuxieme barriere de
fission. Cette coincidence et I'effet de couche associé a 'asymétrie de masse sont & 1’ori-
gine des bandes de rotation hyperdéformées mises en évidence dans la section eflicace de
fission des noyaux 2392327 et 23'Pa. Les moments d’inertie déduits des analyses plaident
en faveur d’une déformation quadrupolaire de la seconde barriere (B) voisine de Br(e2)

0.80-0.85.

5.4.2 Structure des densités de niveaux en fonction de la défor-

mation du noyau.

Pour le #**Pa, les densités de niveaux p(FE,J, ) ont été calculées pour 1’état fonda-
mental et au sommet des deux barrieres a partir des effets de couche correspondant a
ces déformations. La premiere barriere est celle d’un noyau a symétrie axiale; a la se-
conde barriere, le noyau fissionnant conserve sa symétrie axiale mais perd sa symétrie par
reflexion autour d’un axe perpendiculaire a I’axe de symétrie (asymétrie de masse). La
densité des niveaux est multipliée par deux pour tenir compte de la dégénéréscence en
parité de chaque niveau.

Pour le #**Pa produit par émission de neutron a partir du ?*¥Pa, notre formulation
des densités de niveaux se préte mal a la description des premiers états excités de ce
noyau dont le nombre et la nature sont liés a la structure nucléaire du ***Pa. Un simple
raisonnement statistique n’est donc certainement pas approprié. Pour ce noyau nous avons
considéré deux contributions:

- Pour E* <800 keV, on ajoute les niveaux discrets connus extraits de la compilation
récente de Firestone [FIR96].

- Pour E* >800 keV, nous avons utilisé les densités des niveaux continues prédites par
notre calcul.

Faute de données expérimentales il est exclu de tester notre formule de densité de ni-
veaux au sommet des barrieres. La comparaison a donc été effectuée pour la déformation
correspondant a 1’état fondamental et pour une énergie d’excitation du noyau corres-
pondant & 1’énergie de liaison (Bn) du neutron capturé. Notre échantillon comprend 23
Actinides (Z=90-96) dont les espacements moyens des résonances ({=0) ont été mesu-
rés. Les incertitudes sur les densités de niveaux mesurées sont rarement indiqué. L’étude
systématique de Iljinov [ILJ92] indique des erreurs comprisent entre 4.3% et 47.2% pour
notre échantillon. La figure (5.7) présente le rapport des densités de niveaux mesurées

et calculées a partir du formalisme que nous venons de présenter. On remarquera que la
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comparaison est satisfaisante puisque nous retrouvons, en moyenne et a un facteur deux
pres les densités de niveaux expérimentales. On soulignera que nous n’avons pas cherché
a optimiser 'expression de @ proposée par Ignatyuk, qui est ajustée sur une gamme de

noyaux plus importante que la notre.
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F1G. 5.7 Rapports des densités de niveaus expérimentales et calculées (E* ~ Bn) pour
différents Actinides

5.5 Détermination des barrieres de fission

La détermination des barrieres de fission a été effectuée simultanément pour interpréter
les sections efficaces de fission des noyaux 2*2Pa et 2*Pa. L’analyse de la réaction 231Pa(n,f)
a déja été faite par différents auteurs et & partir de densités de niveaux du type Gilbert-
Cameron (gaz de Fermi) pour Muir et Vesser [MUI71] ou microscopiques pour Back
[BACT4] et Sicre [SICTG]. Le but de ces analyses antérieures était de déterminer la hauteur
des barrieres du noyau #*Pa. La comparaison de leurs résultats aux notres nous a permis
de valider notre approche.

Les eflets de couches interviennent dans le calcul des densités de niveaux au sommet des

des barrieres. Nous avons procédé de la maniere suivante. Pour un couple de correction de
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couche AS, et ASg, les densités de niveaux correspondantes sont déterminés. On calcule
alors la section efficace de fission (04) qui est comparée aux valeurs expérimentales (o eap)
ne

et a leur incertitude (op;°). Cette comparaison est réalisée par un calcul des moindres

carrés.

i=N 2
Oexp ™ Ocal
2 exp ca
= g — [
X = O-inc (0.02)
=1 exrp

La recherche de la valeur minimale de cette expression est eflectuée en faisant varier
les quatre parametres définissant la double barriere de fission (F4, hwy, Eg, hwg). Le
pas d’analyse dans cet espace a quatre dimensions est de 0.1 MeV pour les barrieres et
leur courbure. Ce calcul est réalisé en faisant varier les effets de couches AS, et ASg.
Cette recherche systématique a été effectuée a partir des valeurs initiales proposées par
Bjgrnholm et Lynn (AS5 et ASE).

Cette exploration nous a permis de constater que pour les deux noyaux fissionnants
étudiés (**?Pa et *Pa), la section efficace de fission calculée dépend étroitement des
densités de niveaux du noyau résiduel (A-1) et du noyau fissionnant (A) a la seconde
barriere.

La figure (5.8) présente pour ces deux noyaux I’évolution de la valeur réduite du x?

(x2) en fonction de ’effet de couche ASp au niveau de la seconde barriere.
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Fia. 5.8: Evolution de x? en fonction de Ueffet de couche d la seconde barriére (ASg)
pour les deux noyaux €tudics, Ueffet de couche a la premiére barriére (ASy4) est fizé a 2
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F1G. 5.9: Section efficace de fission expérimentale du ***Pa comparée auz sections efficaces

de fission calculées pour le jeu de barriéres présenté ci-dessous et différentes valeurs de

correction de couche pour les deux barriéres.

Dans les deux cas, x? presente un minimun prononcé. A partir de la loi de propagation

des erreurs, 'incertitude sur ces valeurs a été déterminée en considérant les valeurs limites

associées a (x2+1). Cette analyse conduit aux valeurs suivantes pour les effets de couches

au sommet de la seconde bharriere.

Bpq —3.5< ASp < —1.5 MeV (5.53)
#1pa —2.5 < ASg < —0.5 MeV (5.54)

Contrairement aux estimations empiriques de Bjgrnholm et Lynn, ces effets de couches

sont négatifs. Iin valeur absolue, ils semblent plus importants pour le 2*?Pa.
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teres de fission

La figure (5.9) présente la section efficace de fission calculée pour le 2P, (AS, 9 g
‘ DA=2.

‘ ace sans tenir compte deg
effets de couches (0,0) ou en éliminant leur contribution au sommet de I"une des barrje
> rriéres.

MeV et ASp=-1.5 MeV) et les calculs de cette méme section effic

Comme le montre cette figure, la section efficace de fission dépend du signe et de la valeur
absolue de I'eflet de couche a la seconde barriére. Le meilleur accord avec leg résultats

expérimentaux est obtenu pour une correction de couche négative (ASy <0).

L’objet de ce travail n’est pas une caractérisation complete des barrieres de fission deg
noyaux étudiés; la simplicité de notre modele et les caractéristiques de I'expérience ne Je
permettent pas. Néanmoins, nous avons déja souligné la complexité de la seconde harriere
dans la région Thorium-Protactinium. Des résultats expérimentaux suggerent fortement
la présence d’un troisieme puits au sommet de la seconde barriere de trois noyaux de
cette région (**?Pa, 2ITh et ?**Th). La rupture de la symétrie par reflexion (asymétrie
de masse) et un effet de couche négatif dans ce degré de liberté seraient responsables de

la présence de ce troisieme puits.

Les hauteurs des barrieres et leur courbure que nous avons déterminées sont reportées

dans le tableau (5.1) accompagnées des valeurs obtenues dans de précédentes études.

Noyau | référence oy hwy Ex hwg
B2Pa | ce travail | 5.94£0.2 | 1.24£0.3 | 6.1£0.1 | 0.6+0.1
232Pa | [SICT76] | 5.9540.3 | 0.940.1 | 6.15+0.1 | 0.440.1
B2Pa | [BACT4] | 5.7540.3 0.6 6.104+0.3 0.45
B2pa | [MUITI] | 6.340.3 0.65 6.25 0.45

4Py | ce travail | 5.840.2 | 1.34+0.3 | 6.34+0.1 | 0.5+0.1

TAB. 5.1: Barricves de fission des noyaux *?Pa et ** Pa

Pour le 2*?Pa qui constitue le noyau de référence pour notre analyse, nos résultats sont
globalement en bon accord avec les résultats antérieurs. On remarquera, comme c’est en
général le cas, que notre étude donne une meilleure détermination de la barriere dominante
(la seconde pour les deux noyaux étudiés) pour reproduire les résultats expérimentaux. La
premiere barriere du *'Pa est tres proche de celle du 22Pa. Toutefois, la seconde barriere
que nous définissons avec une meilleure précision est plus haute que celle du ?*?Pa. La

méme procédure a été utilisée pour I'analyse de la section efficace de fission du **'Pa. Nos

résultats pour ce noyau sont présentés sur la figure (5.10) accompagnés de la mesure de
Plattard.
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F1G. 5.10: Section efficace de fission mesurée et calculée du **' Pa

5.6 Détermination des sections efficaces ***Pa(n,n’)

et ?*Pa(n,y)

Le modele statistique que nous venons d’utiliser pour la fission nous a également
permis de déterminer les sections efficaces de capture radiative et de diffusion inélastique
dont la somme avec la fission constitue la section efficace totale de réaction d’un neutron
avec le noyau **Pa. Nous rappelons que notre étude est effectué dans le cadre du noyau

composé. La section efficace de diffusion inélastique calculée tient compte de la partie

évaporation, la composante intéraction directe (modéle optique en voies couplées) n’est

pas considérée dans ce travail.

Les sections efficaces, en moyenne, s’expriment de la maniere suivante :

<Tdm >
<TP >4 <9 >4 <0 >

O (En) = onc(En).Xy(a(En,J, ).

<Tdm > ;
J,w Jw J,m ;
<TY >+ <V > 4+ < I >

Onn)(En) = onc(En).X . (a(En, J, 7).
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F1G. 5.11: Sections efficaces calculées ou mesurées du ***Pa.

La figure (5.11a) présente 'ensemble des sections efficaces (fission, diffusion inélastique
et capture) que nous avons pu calculer. Entre 0.2 MeV et 5 MeV, la diffusion inélastique
reste prépondérante devant les autres voies de désexcitation (o(nqy ~2 barns). La cap-
ture radiative l'emporte a faible énergie de neutron (En<200 keV). On retrouve donc
un comportement analogue a tous ceux des noyaux non fissiles **'Pa, 232Th et 238U, Les
figures (5.11c) et (5.11d) présentent une comparaison des section efficaces de capture et
de diffusion inélastique avec les prévisions des hibliotheques JENDL et ENDF. 11 s’agit,
rappelons-le, de données extrapolées et/ou calculées. Pour ENDF dont 1’évaluation est

la plus ancienne, il s’agit de données extrapolées a partir de celles des Actinides les plus
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proches (22Th, #3°U et 2*'U). L’évaluation proposée par JENDL est la plus récente et la
plus complete. Les sections efficaces (n,n’), (n,y) et (n,f) ont été calculées a partir d’un
modele statistique analogue & celui que nous avons utilisé. Les données d’entrées sont
différentes des notres. Les densités de niveaux sont du type Gilbert et Cameron tandis
qu’un potentiel optique phénoménologique a été utilisé pour calculer la section efficace de
formation du noyau composé (on¢).

La figure (5.12) présente les sections efficaces de diffusions inélastiques (n,n’) relatives
a certains des 38 niveaux excités du ***Pa pris en compte dans ce travail. La nature et
la densité de ces niveaux discrets expliquent 'augmentation brutale de la section efficace
totale de diffusion inélastique entre 0.1 et 1 MeV.

En ce qui concerne la section efficace de diffusion inélastique, nous sommes globalement
en assez bon accord avec JENDL pour des énergies de neutrons inférieures au MeV, c’est-
a-dire pour cette partie de la section efficace ou domine la diffusion inélastique sur les

niveaux discrets du noyau résiduel (***Pa).
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FiG. 5.12: Sections efficaces de diffusions inélastiques (o (nn’) du ***Pa sur 4 niveaux
avee les évaluations de ENDF et de JENDL lorsqu’elles existent

Le désaccord le plus important se situe au voisinage et au-dela de 1 MeV ou la section

efficace (n,n’) dépasse les 3 barns, alors que la notre est inférieure a 2.5 barns.
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Au voisinage de 1 MeV, I'influence de la fission sur les section efficaces (n,n") et (n,y)
apparait clairement. La compétition des trois voles de réaction est & Porigine de la qua)si—
résonance large que nous observons dans la réaction (n,y). Sa position et son amplitu’de
sont controlées par I'ouverture de la voie fission. Autour de 1 MeV, le méme offet ost
observé dans la section efficace de diffusion inélastique. Nos calculs comme ceux de JENDI,
présentent un palier entre 0.5 MeV et 1 MeV. L'ouverture de la voie fission (En~] MeV )
se traduit par une diminution locale de la section efficace de diffusion inélastique. Ce
phénomene n’apparait pas clairement dans les calculs de JENDL.

La mesure de la section efficace de fission apporte donc ici une contrainte supplémen-

taire au modele statistique lorsque les mesures font défaut.
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Le but principal de ce travail consistait a mesurer la section efficace de la réaction
233Pa(n,f) entre 0 et 15 MeV d’énergie de neutron. Il constitue une contribution & la
campagne de mesure internationale sur les principaux noyaux de la filiere du thorium dont
fait partie le 22*Pa. Lorsque nous avons commencé cette étude, il n’existait pas de mesure
de cette section efficace de fission dont la précision demandée par les évaluateurs est de
15%. Or, le 23*Pa est un noyau clé dans la filiere du thorium car il contréle la production du
principal noyau fissile (2*3U). Une simulation réaliste de cette filiere nécessite des données
nucléaires fiables qui sont, pour le ?**Pa, insuffisantes. En raison de la forte activité du
233Pa, ce noyau est un véritable défi pour les expérimentateurs. Pour réaliser notre mesure,
nous avons repris la proposition de Cramer et Britt qui consiste, pour "simuler” une section
efficace de fission induite par neutron d’un noyau (A-1,7Z), & mesurer la probabilité de
fission du noyau composé (A,Z) puis a la multiplier par la section eflicace de formation de

234Pa, nous avons utilisé

ce noyau composé. Pour mesurer la probabilite de fission du noyau
la réaction 2*Th(3He,p)?**Pa, ce qui nous a également permis de mesurer les probabilités
de fission des noyaux 2*'Th et 2*223Pa, Le nombre de détecteurs fission (15) et leur
dimension ont permis de corriger leur efficacité de détection en fonction de I’anisotropie de
chaque réaction de transfert observée. La comparaison de nos mesures avec celles réalisées
par Back (1974) et Gavron (1976) a validé notre approche expérimentale et notre analyse.
Le calcul de la section efficace de formation du noyau composé des noyaux *?Pa et **'Pa

a été réalisé par le groupe de physique théorique du C.E.A Bruyere-Le-Chatel.

La comparaison de nos mesures des sections efficaces des réactions 2*°Th(n,f) et
21Pa(n,f) avec celles mesurées en fission induite par neutron valide notre approche. Malgre
des mécanismes de réactions différents il apparait que les deux processus sont en moyenne
équivalents, aux incertitudes de la mesure (~5%) et aux calculs de la section efficace de
formation du noyau composé (~10%) pres. La section efficace de fission du ***Pa présente
un seuil & ~1 MeV pour une valeur, au niveau du plateau de la fission de premiere chance,
de 0.450 barn. Notre mesure a été réalisée jusqu’a 10 MeV d’énergie neutron soit au-dela
de la fission de seconde chance dont le seuil (~6 MeV) est compatible avec le seuil de

Y . s D) , o
fission du noyau résiduel 233Pa. Les résultats positifs que nous avons obtenus permettent
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d’envisager la mesure d’Actinides de tres forte activité. (est le cas des Actinides mineurs
et en particulier des isotopes du Curium pour lesquels une réactualisation des sections
efficaces de fission est demandée. Comme le montre le tableau ci-dessous, certain de ces

isotopes du Curium présentent de courtes durées de vie (163 jours pour le *2Cm).

Noyaux Période o(n,f) Réaction
cible (En=0.025 eV) de transfert
cible 2IAm | Non fissile | 432 ans 3.1b
demandée | ***Am | Non fissile | 7370 ans 0.074 b
*'Am | Non fissile | 432 ans 3.1Db 3Am(°He,a)?*?Am
29Cm | Non fissile | 27 jours 21 Am(*He,t)*1Cm
o(n,f) 2410m Fissile | 32.8 jours 21 Am(*He,d)?*2Cm
22C0m | Non fissile | 163 jours 5h 21Am(*He,p)?**Cm
mesurée et: *3Am(°He,t)?**Cm
3Cm Fissile 29 ans 620 b 3 Am(*He,d)?**Cm
*4Cm | Non fissile | 18.1 ans 1.1b #3Am(®He,p)?*°Cm

La fabrication de cible isotopiquement pure souléve actuellement de nombreux pro-
blemes. La méthode que nous avons exploitée permettrait de contourner ce probleme a
partir d’une faible quantité de matiere pour la cible (30-50 ug/cm?). Nous proposons les
réactions suivantes (*' Am(*He,x)241242245,Cm 20Am) et (23Am(*He,x)243244245C1) qui
permettraient de déterminer la section efficace de fission induite par neutron sur les cing
isotopes du Curium (240,241,242,243,244).

Par ailleurs, le dispositif expérimental employé nous a également permis de déterminer
les distributions en masse des noyaux ?*!Th et 22233.231Py Pour des énergies d’excitation
inférieures & 10 MeV, I’évolution des masses moyenne est en bon accord avec la systéma-
tique de Flynn. Celle-ci prévoit que la masse moyenne des fragments lourds reste constante

alors que celle des fragments légers augmente avec la masse du noyau fissionnant.

L’interprétation des sections efficaces de fission des novaux 2*'Pa et 2*Pa a été réa-
lisée avec un modele statistique du type Hauser-Feshbach permettant de reproduire la
compétition entre la capture, ’émission d’un neutron et la fission. Les densités de niveaux
dans les premiers puits des novaux A et A-1 ainsi qu’aux sommets des deux barrieres de
fission du noyau A ont été calculées a partir de 'approche phénoménologique proposée
par Ignatyuk. Les parametres variables de notre modeéle sont la hauteur et Pépaisseur des
deux barrieres de fission et les effets de couches & leur sommet.

Nous avons déduit les caractéristiques des barrieres de fission des noyaux 232Pa et

#1Pa. Pour le **Pa, nous avons constaté un bon accord avec les mesures précédentes.
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Pour le 234Pa dont les barrieres de fission étaient inc .
) ' ' onnues, notre mesure prévoit une
seconde barriere de 6.3 MeV avec une incertitude de 0.1 MeV.
Les corrections de couches calculées au sommet de la premier i

; s de { . & . et ! 11 ) e
' ; ] ere barriere (A S, ~2 MeV)
sont conformes aux valeurs empiriques proposées par Bjgrnholm et Lynn. En revanche
7 . - . - ’
nos résultats plaident en faveur d’une correction de couche négative au sommet de la

seconde barriere. La simplicité de notre modele et la complexité de la seconde barriere ne

nous permettent cependant pas de conclure définitivement.

A partir de la compétition entre les trois voies de sortie: capture, diffusion inélastique
et fission, nous avons calculé les sections eflicaces associées a ces trois phénomenes entre
1 keV et 5 MeV. Au-dela de 1 MeV, notre mesure de la section efficace de fission nous
a permis de mieux contraindre le modele statistique. Au-dessous de 1 MeV, nos sections
efficaces calculées pour la diffusion inélastique et la capture sont globalement en bon
accord avec les prévisions de JENDL. Il est clair qu'une mesure de la section efficace de

capture entre 0 et 1 MeV est absolument indispensable pour valider ces prédictions.
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Annexe A

Rapports Fn/Ff

Les rapports I', /'y représentent la compeétition entre I’émission d’un neutron (T',)
par le noyau composé et la fission (I'y). A partir de la relation donnant la probabilité de

fission (A.1) il est possible d’écrire simplement le rapport (I',,/T') comme (A.2):
1 1 I

<Iy>
Py = Al
I e s <y >+<,> (A1)
r, > 1 r
= ST . B (A.2)
<Ff> Pf <Ff>

Pour des énergies d’excitation comprises entre 8 et 10 MeV, la fission et la diffusion
inélastique deviennent généralement prépondérantes devant la capture du neutron (I', <<
', ou I'y). Le tableau (A.1) présente nos résultats pour les quatre noyaux que nous avons

étudiés.

Noyau E* Pf(%) | '/
BITh | 8 MeV 8.25 10.95
BITh |10 MeV | 8.12 11.28
32Pa | 8 MeV 36.2 1.762
B2Pa | 10 MeV | 29.0 2.450
23Pa | 8 MeV 25.6 2.790
8Pa | 10 MeV | 22.0 | 3.520
234Pa | 8 MeV 16.2 5.211
#MPa | 10 MeV | 15.1 | 5.630

TAB. A.1: Rapport I, /T calculé pour les noyaux *** Th, 2 Pa, *3Pa et 24 Pq

La figure (A.1) présente la systématique de Vandenbosch et Huizenga [VANT73] sur

laquelle mous avons présenté nos résultats et ceux de Gavron [GAVT76] pour les noyaux
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0Py et 231Pa (sans présenter leurs résultats pour les 232P4 et 233Pa qui sont identiques
aux nodtres). On remarquera le bon alignement sur une droite en échelle logarithmique
des trois isotopes du Protactinium mesurés (232, 233 et 234). Ceci reflete I’évolution
régulierement décroissante de la probabilité de fission mesurée au niveau du plateau de la

fission de premiere chance quand la masse du noyau augmente.

et [ ;Exc=8‘a10|§dev

' Ba1ZMey
et O iExc=13MeV
et ¢ gExc=18MeV?

10

..ANos.res‘u .MeV.
& A Gavion; Exc =8 MgV
Eu-A-.»Gavr;on,-E-xc: 10 A:nev ----------------

rnlrf

10

Masse (U.M.A)

Fic. A.1: Rapport entre l’émission de neutrons (I',) et la fission (T';) représenté en fone-
tion du nombre de masse. Les symboles ouvert et fermé représentent respectivement les
noyaux pair el impair en protons. (A) Données obtenues par réaction induite par photon
(photoneutron et photofission) correspondant a des énergies d’excitation de 8 ¢ 12 MeV.
O Données provenant de sections efficaces de fission induite par neutron de 3 MeV cor-
respondant a des énergies d’excitation de 8 a 10 MeV. Les autres symboles correspondent
a des valeurs moyennes de 'y /Ty obtenues pour des énergies d’excilation moyennes de

13, 18 et 23 MeV (d’aprés [VANS5S])




Annexe B

Probabilités de fission mesurées

=

2817, 28, 233p,, 281p,, one(*7Pa) | ono(® Pa)
(MeV) Pi(%) (barns) (barns)
5.25 — —_— 0.54 £+ 0.12 —— —_— —
9.35 — — 0.30 £ 0.08 — 2.650 2.644
5.45 | 0.41 £ 0.24 — 0.29 + 0.06 — 2.724 2.707
5.55 1 0.26 £ 0.13 —— 0.97 £ 0.16 —— 2.763 2.760
5.65 | 0.01 £0.01 — 2.04 + 0.22 — 2.790 2.789
5.75 | 0.60 + 0.26 | 1.42 £ 0.32 | 4.45 £ 0.33 —— 2.810 2.805
5.85 | 0.80+0.35|1.90 £043 | 11.9 £ 0.6 —— 2.818 2.812
5.95 | 1.71 + 0.46 | 3.99 £ 0.61 | 26.8 = 0.9 — 2.820 2.811
6.05 4.1 £0.8 | 856 £ 0.98 | 44.8 £ 1.2 — 2.817 2.801
6.15 4.9 £ 0.8 141+ 1.2 | 508 £ 1.2 — 2.816 2.789
6.25 6.4 £ 0.9 19.7 £ 1.5 | 56.7 £ 1.3 | 1.52 £ 0.27 2.819 2.782
6.35 11.0+ 1.2 | 231 +£1.6 | 581 £ 1.3 | 3.84 £ 0.48 2.819 2.776
6.45 9.9 £ 1.1 293+ 1.8 | 61.6 £1.3 |8.47 +0.70 2.826 2.775
6.55 104 £1.1 | 341 £1.9 | 629 £ 1.3 | 10.6 £ 0.8 2.836 2.777
6.6 105+ 1.1 | 36,7 £20 | 601 £1.3 | 11.6 £ 0.8 2.850 2.786
6.75 104+£1.1 | 3563 4+£1.9 | 899 £1.3 | 12.2 £ 0.8 2.868 2.802
6.85 10.0 £ 1.0 | 340 £ 1.7 | 55.2 £ 1.2 | 14.5 £ 0.8 2.887 2.819
6.95 7.9 £ 038 389 £ 2.0 | 509 £1.1 | 141 £0.8 2.907 2.837
7.05 101 £1.0 | 344 £ 1.7 | 46.9 £ 1.1 | 15.5 £ 0.8 2.926 2.859
7.15 103 £1.1 | 3894+19 | 416 £1.0 | 17.3 £ 0.9 2.944 2.873
7.25 109+ 1.1 | 39719 | 392 £1.0 | 14.7 £ 0.8 2.958 2.889
7.35 10.8 £1.0 | 41.7£19 | 350£0.9 | 16.8 £ 0.8 2.969 2.901
7.45 9.3 £ 1.0 376 £ 1.8 | 31.3 £0.8 | 16.3 £ 0.8 2.976 2.910
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Annexe B. Probabilités de fission mesurées

L 231 232p, 233p, 234p, UNO(zazpa) UNC(Q:Mpa)
795 | 95 £09 | 383 £1.8129.8+0.8]|16.4 4+ 0.8 2.979 2.916
7.65 | 10.0 +£ 1.0 | 35.7 £ 1.6 | 27.6 £ 0.7 | 18.0 + 0.8 2.980 2.920
775 | 86 £0.9 [369+1.725.0+£0.7|17.1+0.8 2.979 2.921
7.85 | 7.3 +£0.7 |349+1.6|25.8+0.7] 159+ 0.7 2.975 2.920
7.95 | 88 £09 [35.3£1.6|25.6+0.7]16.3+0.7 2.969 2.918
8.05 85+0.9 | 37.0£1.6|26.6+ 0.7 159 + 0.7 2.962 2.914
815 | 7.5 £ 08 |352+1.6 253407152+ 0.6 2.955 2.909
825 | 88+ 0.8 [37.9+1.61255+0.7]16.2+ 0.6 2.950 2.907
835 | 8.6+ 0.8 |320+1.4|24.0+0.6]16.1 4+ 0.6 2.947 2.906
845 | 84 4+09 [334£1.5(239+0.6|14.5+0.6 2.944 2.906
855 | 85 £ 0.8 [31.1 £1.4 1241 4+0.6|14.9 + 0.6 2.940 2.905
8.65 | 84 +£0.8 | 323+ 1.4 |24.24+0.6]|14.9+ 0.6 2.936 2.904
875 (102 +£09]329+14]239+0.6]158+0.6 2.934 2.903
885 | 87+ 0.8 [ 345 +£1.4(242+06]| 158+ 0.6 2.931 2.902
895 | 8.0 +£0.7 | 298 £1.3|23.0+ 0.6 155+ 0.6 2.929 2.901
9.06 | 92 £+£09 [294+£1.2[243 £0.6]| 1544+ 0.5 2.927 2.899
9.15 | 82408 1294 4+1.2|24.7+0.6|15.7+0.5 2.925 2.897
9.25 | 83 £ 0.8 [320+£1.3[245+£0.6]16.8+ 0.6 2.922 2.895
9.35 | 84 +0.7 |303+£1.2]23.6+0.5]|16.9+0.5 2.919 2.893
945 | 85 £ 0.8 |31.8+1.3|232+05]1644+0.5 2.916 2.891
9.55 | 89+ 0.8 [321£1.3]229+0.5]|155+0.5 2.912 2.889
9.65 | 8.6 £ 0.8 |31.0£1.2|224+£0.5]156 4+ 0.5 2.907 2.886
9.75 | 7.8 £ 0.7 [ 304 £1.2 223 £0.5|1554+0.5 2.904 2.882
985 | 85+ 0.8 [ 288 £1.2 223 +£0.5]1534+0.5 2.899 2.877
995 | 7.8 £ 0.7 [29.0 %+ 1.1 | 21.8 £ 0.5 | 151+ 0.5 2.894 2.873
10.05 | 87 +0.8 |284 £1.1[21.9+04|153+0.4 2.888 2.869
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0 231 232p, 233p, Bp, 01\76'(232P(L) O'Nc(234P(L)
10151 7.6 £0.7 291 £ 1.1 | 21.6 £0.4 | 13.8 + (.4 2.882 2.863
1025 | 83 £ 0.7 [2824+1.1 1221 +04 (155404 2.876 2.857
10.35 | 7.3 £0.7 {290 £ 1.1 [21.3+04]145 4+ 0.4 2.870 2.851
1045 | 84 £0.7 | 278 £ 1.1 |21.7+ 0.4 | 149+ 0.4 2.863 2.845
10.55 | 7.6 £ 0.7 [ 2824+ 1.1 [21.7£04 | 145+ 04 2.856 2 838
10.65 | 7.9 £ 0.7 | 273 £1.0|21.5+04 | 13.84+0.4 2.849 2.831
1075 ) 84 +£0.7 |27.24+£1.0|21.3 +£04 |134+04 2.843 2.825
10.85 | 7.9 £ 0.7 | 2644+ 1.0 222+ 0.4 |13.3 + 0.3 2.836 2.818
10.95 | 7.0 £0.7 | 26.7 £ 1.0 | 21.7 + 0.4 | 13.0 + 0.3 2.830 2.811
11.05 | 84 +£0.7 | 284+ 1.1 224+ 041|135+ 0.3 2.824 2.804
LIS | 89 4+£0.7 [279+£1.0]21.6+04 |14.0+ 0.3 2.817 2.797
11.25 | 88 +£0.7 | 27.0 £ 1.0 | 21.8 £ 0.4 | 145 + 0.3 2.811 2.790
11.35] 95+£0.7 1266 +1.0]214+£04|146+04 2.805 2.784
11.45 1109 £0.8 | 279+ 1.1 | 21.0 £ 04 | 16.1 £ 0.4 2.800 2,778
11.55 1106 £0.8 | 314 £ 1.0 | 21.7 + 0.4 | 18.7 £ 0.5 2.794 2.772
11.65 | 143 £0.9 | 31.8 £ 1.0 | 21.0 + 0.3 | 20.0 + 0.6 2.789 2.767
1175 | 13.7 £ 0.9 [ 323 £ 1.0 | 21.1 £ 0.3 {21.9 £ 0.6 2.784 2.761
11.85 | 15.4 £0.9 [ 362 £ 1.1 | 21.4 £ 0.3 | 23.7 £ 0.7 2.780 2.755
11.95 1 16.0 £0.9 1 39.2 £ 1.1 | 21.0 £ 0.3 | 26.0 + 0.7 2.775 2.750
1205 1173 £09 | 415+ 1.2 214 £ 0.3 | 27.9 £ 0.8 2.770 2.745
12.15 1191 £1.0 {43.2 £ 1.2 | 204 £ 0.3 | 30.1 £ 0.9 2.765 2.740
12.25 1219 £1.1 | 46.7 £ 1.2 | 21.1 +£ 0.3 | 30.8 &+ 1.0 2.760 2.734
1235 1215 £ 1.1 [ 499 £1.2 208 £0.3 325 + 1.1 2.755 2.729
12,45 | 21.8 £ 1.1 [ 493 £1.2 203 £0.3 | 336 £ 1.2 2.750 2.723
12.55 | 22.6 £ 1.1 | 53.6 £ 1.3 | 20.9 £ 0.3 | 33.9 + 1.2 2.745 2.718
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Annexe B. Probabilités de fission mesurées

o 231Th 232p, 233p, 234p,y onc(P2Pa) | onc(P4Pa)
12.65 | 21.6 + 1.0 | 54.6 £ 1.3 | 20.8 £ 0.3 | 35.3 =14 2.740 2.712
1275 121.3 + 1.0 | 57.8 £ 1.3 1214+ 03 | 344 £ 1.5 2.734 2.706
12.85 121.3 £ 1.0 159.1 £1.3|21.6 £0.3|34.2 £ 1.5 2.728 2.700
12.95 1222+ 1.0 | 61.0+£1.412224+0.3|33.8 1.5 2.722 2.693
13.05 1 21.3 £ 1.0 | 59.3 £ 1.3 | 22.6 £ 0.3 | 34.5 £ 1.7 2.715 2.687
13.15 1232 +£1.116244+14(241+03|33.7+138 2.708 2.680
13251223 £ 1.1 1613 +£1.3|25.14+03)33.7+£19 2.701 2.673
13.35 | 21.4 £ 1.0 | 60.5 + 1.3 | 26.2 + 0.3 | 32.7 &= 2.0 2.694 2.666
13.45 | 20.8 £ 1.0 | 60.7 + 1.3 | 27.8 £ 0.3 | 32.6 & 2.0 2.686 2.658
13.55 | 20.2 £ 0.9 | 61.7 £ 1.3 | 29.2 + 0.3 | 31.6 £ 2.0 2.678 2.649
13.65 | 20.6 = 1.0 | 60.4 + 1.3 | 30.5 £ 0.3 | 32.2 £ 2.2 2.670 2.641
13.75 |1 204 £ 1.0 | 59.6 + 1.3 | 32.0 £ 0.3 | 31.4 £ 2.2 2.661 2.632
13.85 | 19.8 £ 0.9 | 59.1 &£ 1.3 | 33.5 £ 0.3 | 31.1 £ 2.3 2.652 2.624
13.95 | 20.3 + 1.0 | 61.3 £ 1.3 | 34.5 + 0.4 | 30.5 £ 2.4 2.643 2.615
14.05 | 20.9 + 1.0 | 58.7 £ 1.2 | 35.4 + 0.4 | 30.4 £ 2.6 2.633 2.605
14.15 | 21.8 + 1.0 | 57.5 £ 1.2 | 36.6 + 0.4 | 30.1 £ 2.7 2.622 2.995
14.25 | 204 + 1.0 | 59.0 £ 1.2 | 37.7 £ 0.4 | 29.8 £ 2.8 2.612 2.584
14.35 1 20.3 + 1.0 | 56.7 + 1.2 | 38.0 £ 0.4 | 29.3 £ 2.9 2.601 2.574
14.45 | 20.4 +£ 1.0 | 57.0 & 1.2 | 38.7 + 0.4 | 29.3 £ 3.0 2.589 2.563
14.55 1 19.0 £ 0.9 | 58.4 + 1.2 | 40.2 + 0.4 | 28.9 £ 3.0 2.578 2.552
14.65 | 19.4 + 0.9 | 56.1 £ 1.2 | 40.6 = 0.4 | 29.0 £ 3.1 2.566 2.541
14.75 | 18.8 £ 0.9 | 57.4 £ 1.2 | 40.6 £ 04 | 27.8 £ 3.1 2.5564 2.529
14.85 | 184 + 0.9 | 5h4.2 £ 1.1 | 41.1 £ 0.4 | 28.6 £ 3.4 2.541 2.017
14,95 [ 19.1 £ 0.9 | 56.7 £ 1.2 {40.9 £ 0.4 | 282 £ 3.4 2.529 2.505
15.05 | 20.5 £ 0.9 | 56.0 & 1.2 | 40.4 £ 0.4 | 28.0 &= 3.5 2.516 2.493
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Annexe C

Sections eflicaces calculées

234p,, 232p,

En o(nf) | o(n,f) | o(nn’) | o(n,7y) En o(n,f) | o(nf) | o(n,n’) | o(n,y)
(MeV) | Mesuré Calculé (MeV) | Mesuré Calculé
0.001 — — — 11.07 - — - e —
0.010 — — 0.107 3.798 — - - - e
0.030 — — 0.168 2.631 — — — - _—
0.070 — — 0.293 2.283 — — — - —
0.100 — — 0.632 1.985 — — —_ —_ o
0.150 —_— — 1.115 1.522 — — — — —_—
0.200 — — 1.412 1.259 —— — o — —
0.250 — — 1.689 1.030 | 0.220 0.040 | 0.039 | 1.242 1.429
0.300 — 1.872 0.870 | 0.270 0.029 | 0.050 | 1.473 1.214
0.350 — — 1.999 0.757 | 0.320 0.075 | 0.065 | 1.635 1.052
0.400 — — 2.098 0.679 | 0.370 0.083 | 0.084 | 1.763 | 0.917
0.450 — — 2.162 0.627 | 0.420 0.140 | 0.109 | 1.857 | 0.817
0.500 — — 2.222 0.578 | 0.470 0.194 0.142 1.911 0.744
0.550 — — 2.265 0.548 | 0.520 0.287 | 0.183 | 1.936 | 0.687
0.600 — — 2.289 0.521 | 0.570 0.351 0.233 | 1.939 | 0.642
0.650 — — 2.310 0.505 | 0.620 0.448 | 0.288 | 1.925 | 0.605
0.700 — e 2.320 0.493 | 0.670 0.487 | 0.347 | 1.899 | 0.573
0.750 — — 2.331 0.483 | 0.720 0.629 | 0.407 | 1.869 | 0.546
0.800 — —— | 2.335 | 0.474 | 0.770 | 0.689 | 0.468 | 1.836 | 0.523
0.850 — o 2.334 0.465 | 0.820 0.614 | 0.524 | 1.795 | 0.500
0.900 — 2.335 0.459 | 0.870 0.786 | 0.580 | 1.756 | 0.481
0.950 | — — 2.333 0.454 | 0.920 0.863 | 0.633 | 1.716 | 0.463

-1




Anneze C. Sections efficaces calculées

234p, 2Py

En onf) | o(nf) | o(nn’) | o(n,y) | En o(nf) | o(n,f) | o(n,n’) | o(n,y)
(MeV) | Mesuré Calculé (MeV) | Mesuré Calculé
1.000 0.052 | 0.036 | 2.305 | 0.445 | 0.970 0.956 | 0.686 | 1.682 | 0.447
1.050 0.058 | 0.054 | 2.290 | 0.438 | 1.020 0.967 | 0.737 | 1.650 | 0.432
1.100 0.073 0.079 | 2.269 | 0.430 1.070 0.981 0.784 | 1.617 0.417
1.150 0.140 | 0.109 | 2.247 | 0.420 | 1.120 1.034 | 0.829 | 1.588 | 0.402
1.200 0.188 | 0.141 | 2.222 | 0.410 | 1.170 0.957 | 0.870 | 1.561 0.388
1.250 0.281 0.174 | 2.201 0.399 1.220 1.035 | 0.909 | 1.539 0.373
1.300 0.268 | 0.206 | 2.181 | 0.388 | 1.270 1.035 | 0.946 | 1.522 | 0.359
1.350 0.322 | 0.237 | 2.165 | 0.376 | 1.320 0.895 | 0.980 | 1.508 | 0.345
1.400 0.326 | 0.265 | 2.151 | 0.363 | 1.370 1.166 | 1.011 | 1.497 | 0.331
1.450 0.319 | 0.292 | 2.144 | 0.350 | 1.420 1.049 | 1.038 | 1.489 | 0.317
1.500 0.377 | 0.316 | 2.141 | 0.337 | 1.470 1.007 | 1.064 | 1.487 | 0.304
1.550 0.305 | 0.338 | 2.141 | 0.324 | 1.520 0.963 | 1.086 | 1.486 | 0.291
1.600 0.445 | 0.357 | 2.143 | 0.310 | 1.570 1.133 | 1.105 | 1.489 | 0.277
1.650 0.372 | 0.375 | 2.147 | 0.296 | 1.620 1.106 | 1.121 | 1.494 | 0.264
1.700 0.401 | 0.391 | 2.155 | 0.282 | 1.670 1.224 | 1.136 | 1.502 | 0.252
1.750 0.398 | 0.405 | 2.163 | 0.269 | 1.720 1.079 | 1.149 | 1.512 | 0.240
1.800 0.460 | 0.417 | 2.172 | 0.255 | 1.770 1.248 | 1.159 | 1.523 | 0.228
1.850 0.427 0.428 | 2.184 | 0.242 1.820 1.190 | 1.167 1.535 0.217
1.900 0.512 | 0.438 | 2.196 | 0.230 | 1.870 1.069 | 1.174 | 1.549 | 0.206
1.950 0.483 | 0.447 | 2.209 | 0.218 | 1.920 1.143 | 1.179 | 1.563 | 0.196
2.000 0.424 | 0.454 | 2.221 | 0.206 | 1.970 1.135 | 1.182 | 1.579 | 0.186
2.050 0.425 | 0.461 | 2.234 | 0.194 | 2.020 1.131 | 1.184 | 1.595 | 0.177
2.100 0.461 0.466 | 2.246 | 0.183 | 2.070 1.027 | 1.183 | 1.610 | 0.168
2.150 0.511 0.470 | 2.257 | 0.173 | 2.120 1.088 | 1.181 | 1.626 | 0.159
2.200 0.491 0.474 | 2.269 | 0.163 | 2.170 1.074 | 1.177 | 1.643 | 0.151
2.250 0.458 | 0.477 | 2.280 | 0.154 | 2.220 1.118 | 1.173 | 1.659 | 0.143
2.300 0.518 | 0.479 | 2.290 | 0.145 | 2.270 1.028 | 1.167 | 1.674 | 0.135
2.350 0.441 | 0.481 | 2.299 | 0.137 | 2.320 1.050 | 1.161 | 1.689 | 0.128
2.400 0.489 | 0.482 | 2.308 | 0.129 | 2.370 1.051 1.154 | 1.703 | 0.122
2.450 0.559 | 0.483 | 2.315 | 0.122 | 2.420 1.055 | 1.147 | 1.718 | 0.116
2.500 0.516 | 0.484 | 2.322 | 0.115 | 2.470 1.048 | 1.138 | 1.731 | 0.110
2.550 0.486 | 0.484 | 2.328 | 0.109 | 2.520 1.161 | 1.130 | 1.745 | 0.104
2.600 0.532 | 0.484 | 2.334 | 0.103 | 2.570 1.093 | 1.121 | 1.758 | 0.099
2.650 0.396 | 0.484 | 2.339 | 0.097 | 2.620 0.999 | 1.112 | 1.771 0.094
2.700 0.463 | 0.484 | 2.344 | 0.092 | 2.670 1.196 | 1.102 | 1.782 | 0.089
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234p, 22p,,
En o(nf) | o(nf) | o(nn’) | o(n,y) En o(nf) | o(n,f) | o(nn’) | o(n,y)
(MeV) | Mesuré Calculé (MeV) | Mesuré Calculé
2.750 0.487 | 0.483 | 2.348 0.087 | 2.720 1.066 1.092 | 1.793 0.085
2.800 0.479 0:482 | 2.352 0.082 | 2.770 0.989 1.082 | 1.804 0.081
2.850 0.445 | 0.481 | 2.355 0.078 | 2.820 0.907 1.072 | 1.815 0.077
2.900 0.468 0.479 | 2.358 0.074 | 2.870 0.957 1.062 | 1.825 0.073
2.950 0.419 0478 | 2.362 0.070 | 2.920 1.018 1.052 1.835 0.070
3.000 0.496 | 0.477 | 2.364 0.066 | 2.970 0.886 1.042 | 1.844 | 0.067
3.050 0.446 | 0.476 | 2.367 0.063 | 3.020 0.951 1.033 1.854 | 0.063
3.100 0.461 0.475 | 2.372 0.060 | 3.070 0.916 1.024 | 1.864 0.061
3.150 0.475 0.473 | 2.376 0.057 | 3.120 0.993 1.015 | 1.875 0.058
3.200 0.426 | 0.472 | 2.380 0.055 | 3.170 0.984 1.006 | 1.885 0.056
3.250 0.419 0.471 | 2.383 0.052 | 3.220 0.952 | 0.998 | 1.895 0.053
3.300 0.446 | 0.469 | 2.386 0.050 | 3.270 0.993 | 0.989 1.904 | 0.051
3.350 0.421 0.468 | 2.389 0.047 | 3.320 1.034 | 0.980 1.912 0.049
3.400 0.406 0.466 | 2.392 0.045 | 3.370 0.850 | 0.971 1.921 0.047
3.450 0.458 0.465 | 2.395 0.043 | 3.420 0.901 0.963 1.929 0.045
3.500 0.442 | 0.464 | 2.397 0.041 3.470 0.909 | 0.955 1.937 0.043
3.550 0.477 0.462 | 2.400 0.040 | 3.520 0.819 | 0.947 1.946 0.041
3.600 0.452 | 0.461 | 2.404 0.038 | 3.570 0.871 0.939 1.954 0.040
3.650 0.466 0.459 | 2.406 0.036 | 3.620 0.851 0.932 | 1.962 0.038
3.700 0.454 0.458 | 2.408 0.035 | 3.670 0.916 | 0.924 | 1.970 0.037
3.750 0.446 0.456 | 2.410 0.034 3.720 0.958 | 0.917 1.977 0.035
3.800 0.476 | 0.455 | 2.413 0.032 | 3.770 0.824 | 0.910 1.985 0.034
3.850 0.418 | 0.453 | 2.414 0.031 3.820 0.951 0.903 1.992 0.033
3.900 0.470 0.452 | 2.416 0.030 | 3.870 0.955 | 0.896 1.999 0.032
3.950 0.439 0.450 | 2.419 0.029 | 3.920 0.905 | 0.889 | 2.006 0.031
4.000 0.472 | 0.449 | 2.420 0.028 | 3.970 0.944 | 0.882 | 2.012 0.030
4.050 0.498 0.447 | 2.422 0.027 | 4.020 0.931 0.875 | 2.019 0.029
4.100 0.496 0.446 | 2.423 0.026 | 4.070 0.935 | 0.868 | 2.025 0.028
4.150 0.483 0.444 | 2.424 0.025 | 4.120 0.874 0.862 | 2.031 0.027
4.200 0.469 0.443 | 2.425 0.024 | 4.170 0.906 | 0.856 | 2.037 0.026
4.250 0.477 0.441 | 2.427 0.023 | 4.220 0.869 | 0.849 | 2.043 0.025
4,300 0.444 0.440 | 2.428 0.022 | 4.270 0.901 0.843 | 2.048 0.024
4.350 0.454 0.438 | 2.429 0.021 4.320 0.781 0.836 | 2.053 0.023
4.400 0.447 0.437 | 2.429 0.021 4.370 0.840 | 0.830 | 2.058 0.023
4.450 0.455 0.435 | 2.429 0.020 | 4.420 0.845 | 0.824 | 2.063 0.022




Annexe C. Sections efficaces calculées

284py 32Pa

En O’(D,f) U(ll./f) ‘ 0(117117) O-(n)f)/) En 0<117f) 0<117f) 0(11711’) ‘ O'(ll"‘)/)

(MeV) | Mesuré Calculé (MeV) | Mesuré Calculé

4500 | 0.440 | 0.434 | 2.429 | 0.019 | 4.470 0.893 | 0.818 | 2.067 | 0.021
4550 | 0.454 | 0.432 | 2.429 | 0.019 | 4.520 0.757 | 0.812 | 2.072 | 0.021
4.600 | 0.429 | 0.431 | 2.430 | 0.018 | 4.570 0.808 | 0.806 | 2.076 | 0.020
4.650 0.450 | 0.429 | 2.430 | 0.018 | 4.620 0.881 | 0.801 | 2.081 | 0.019
4.700 0.460 | 0.428 | 2.430 | 0.017 | 4.670 0.819 | 0.795 | 2.084 | 0.019
4.750 | 0.407 | 0.426 | 2.430 | 0.016 | 4.720 0.813 | 0.789 | 2.088 | 0.018
4.800 0.447 | 0.425 | 2.431 | 0.016 | 4.770 0.785 | 0.783 | 2.091 | 0.018
4.850 0.432 | 0.423 | 2.430 | 0.015 | 4.820 0.891 | 0.778 | 2.095 | 0.017
4,900 | 0.388 | 0.421 | 2.429 | 0.015 | 4.870 0.805 | 0.772 | 2.098 | 0.017
4.950 0.399 | 0.420 | 2.428 | 0.015 | 4.920 0.797 | 0.767 | 2.101 | 0.016
5.000 | 0.421 | 0.418 | 2.427 | 0.014 | 4.970 0.855 | 0.761 | 2.104 | 0.016
050 | 0.461 | 0.417 | 2.426 | 0.014 | 5.020 0.766 | 0.756 | 2.106 | 0.015

I

&

5.100 0.409 | 0.415 | 2.425 | 0.013 | 5.070 0.803 | 0.751 | 2.109 | 0.015
5.150 | 0.415 | 0.414 | 2.424 | 0.013 | 5.120 0.764 | 0.746 | 2.111 | 0.014
5.200 | 0.418 | 0.412 | 2.423 | 0.013 | 5.170 0.776 | 0.740 | 2.114 | 0.014
5.250 0.428 | 0.411 | 2.422 | 0.012 | 5.220 0.783 | 0.735 | 2.116 | 0.014
5.300 | 0.395 | 0.409 | 2.420 | 0.012 | 5.270 0.748 | 0.730 | 2.118 | 0.013
5.350 | 0.426 | 0.408 | 2.418 | 0.012 | 5.320 0.761 | 0.725 | 2.120 | 0.013
5.400 | 0.372 | 0.406 | 2.417 | 0.011 | 5.370 0.684 | 0.720 | 2.121 0.013
5.450 | 0.410 | 0.405 | 2.415 | 0.011 | 5.420 0.834 | 0.716 | 2.123 | 0.012
5.500 0.378 | 0.403 | 2.413 | 0.011 | 5.470 0.783 | 0.711 | 2.124 | 0.012
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